Optimization of the reaction conditions of catalytic oxidation of the organic sulphide by Spustová, Daniela
Vysoká škola báňská – Technická univerzita Ostrava 
Centrum nanotechnologií 
Univerzitní studijní programy 
 
 
 
 
 
Optimalizace reakčních podmínek katalytické oxidace 
organického sulfidu 
 
 
Optimization of the reaction conditions of catalytic 
oxidation of the organic sulphide 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Student: Daniela Spustová  
Vedoucí bakaláĜské práce: Mgr. Iveta Martausová, Ph.D.  
Datum odevzdání: 15. kvČtna 2017 
 
 
Ostrava 2017  
2 
 
 
3 
 
 
4 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
MístopĜísežné prohlášení: 
 
Prohlašuji, že jsem celou bakaláĜskou práci vypracovala samostatnČ pod vedením 
vedoucí bakaláĜské práce a uvedla jsem všechny použité podklady a literaturu. 
 
 
V OstravČ 15. 5. 2017       ………………… 
Podpis studenta 
  
5 
 
Prohlašuji, že: 
 Jsem byla seznámena s tím, že na moji bakaláĜskou práci se plnČ vztahuje zákon č. 
121/2000 Sb., autorský zákon, zejména § 35 – užití díla v rámci občanských a 
náboženských obĜadĤ, v rámci školních pĜedstavení a užití díla školního a § 60 – 
školní dílo. 
 Beru na vČdomí, že Vysoká škola báňská – Technická univerzita Ostrava Ědále jen 
„VŠB-TUO“ě má právo nevýdČlečnČ ke své vnitĜní potĜebČ bakaláĜskou práci užít Ě§ 
35 ods. 3). 
 Souhlasím s tím, že bakaláĜská práce bude v elektronické podobČ uložena v ÚstĜední 
knihovnČ VŠB-TUO k nahlédnutí a jeden výtisk bude uložen u vedoucího 
bakaláĜské  práce. Souhlasím s tím, že údaje o kvalifikační práci budou zveĜejnČny 
v informačním systému VŠB-TUO. 
 Bylo sjednáno, že s VŠB-TUO, v pĜípadČ zájmu z její strany, uzavĜu licenční 
smlouvu s oprávnČním užít dílo v rozsahu § 12 odst. 4 autorského zákona. 
 Bylo sjednáno, že užít své dílo – bakaláĜskou práci, nebo poskytnout licenci k jejímu 
využití mohu jen se souhlasem VŠB-TUO, která je oprávnČná v takovém pĜípadČ ode 
mne požadovat pĜimČĜený pĜíspČvek na úhradu nákladĤ, které byly VŠB-TUO  
na vytvoĜení díla vynaloženy Ěaž do jejich skutečné výšeě. 
 Beru na vČdomí, že odevzdáním své práce souhlasím se zveĜejnČním své práce podle 
zákona č. 111/1řŘŘ Sb., o vysokých školách a o zmČnČ a doplnČní dalších zákonĤ 
Ězákon o vysokých školáchě, ve znČní pozdČjších pĜedpisĤ, bez ohledu  
na výsledek  její obhajoby. 
 
V OstravČ dne: ……………………………. 
 
Podpis: ……………………………………. 
 
 
Jméno a pĜíjmení autora práce:  Daniela Spustová 
ůdresa trvalého pobytu autora práce:         Metylovice 73, 739 49, Metylovice  
6 
 
PodČkování: 
V první ĜadČ bych chtČla podČkovat své vedoucí Mgr. IvetČ Martausové, PhD.  
za bezmeznou trpČlivost, cenné rady, ochotu, ale pĜedevším za poskytnutou pĜíležitost. Také 
bych ráda podČkovala Ing. Zdeňku Lacnému za provedení chromatografických analýz a  
za propĤjčení laboratoĜe. 
 
Velké díky patĜí Ústavu fyzikální chemie J. Heyrovského ůV ČR, a to za poskytnuté 
katalyzátory a odborné rady.  
7 
 
ABSTRAKT  
Tato bakaláĜská práce se zabývá katalytickou oxidací fenylĚmethylěsulfidu pomocí 
peroxidu vodíku; jako katalyzátory byly použity rozdílné modifikace titanosilikátu-1  
(TS-1ě. Odebrané vzorky byly analyzovány pomocí plynové chromatografie s plamenovČ 
ionizačním detektorem a pro vyhodnocení výsledkĤ byla použita metoda vnitĜního 
standardu. Mezi sledovanými parametry byly konverze výchozí látky, selektivita produktĤ 
a výtČžky produktĤ. 
 
Vzor citace: Spustová, Daniela. Optimalizace reakčních podmínek katalytické oxidace 
organického sulfidu. Ostrava, 2017, 75 s. BakaláĜská práce. Vysoká škola báňská – 
Technická  univerzita Ostrava. Vedoucí práce Mgr. Iveta Martausová, Ph.D. 
 
 
ABSTRACT 
This bachelor thesis is focused on catalytic oxidation of methyl phenyl sulphide with 
hydrogen peroxide; different modifications of titaniumsilicate-1 (TS-1) were used as 
catalysts. The samples were analyzed using gas chromatography with flame ionization 
detector and internal standard method was used for data evaluation. Key parameters 
conversion of substrate, yield and selectivity of products were followed. 
 
Reference format: Spustová, Daniela. Optimization of the reaction conditions of catalytic 
oxidation of the organic sulphide. Ostrava, 2017, 75 p. Bachelor thesis. VŠB – Technical 
University of Ostrava. Supervisor Mgr. Iveta Martausová, Ph.D.  
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SEZNůM SYMBOLģ, ZKRATEK ů OZNůČENÍ 
A Výchozí látka 
ACN Acetonitril 
ADOR Assembly + Dissasembly + Organization + Reassembly 
Ai Plocha píku složky i 
Ast Plocha píku standardu 
FID PlamenovČ ionizační detektor 
HPLC Vysokoúčinná kapalinová chromatografie 
IZA Mezinárodní zeolitová asociace 
ki Kalibrační faktor složky i 
FMS Fenyl(methyl)sulfid 
FMSO Fenyl(methyl)sulfoxid 
FMSO2 Fenyl(methyl)sulfon 
nA Látkové množství výchozí látky v prĤbČhu reakce 
nA0 Počáteční látkové množství výchozí látky  
ni Látkové množství látky i 
nP Látkové množství vzniklého produktu 
nst Látkové množství standardu 
P Produkt reakce 
R1,2 Uhlovodíkové zbytky 
SEM ěádkovací elektronová mikroskopie 
Si/Ti Molární pomČr kĜemíku a titanu 
SP Selektivita k produktu 
s/c PomČr substrát/katalyzátor 
s/H2O2 PomČr substrát/peroxid vodíku 
STP Standardní tlakové podmínky 
TOF Frekvence pĜemČny 
TON Číslo pĜemČny 
TS-1  Titanosilikát-1 
TS-1/lam  Lamelární titanosilikát-1 
TS-1/PiliSi PilíĜovaný titanosilikát-1 
Vmikro Objem mikropórĤ 
Vtot Celkový objem pórĤ 
XA Konverze výchozí látky 
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XANES Rentgenová absorpce v blízkosti absorpční hrany 
XFMS Konverze fenyl(methyl)sulfidu 
XRD Rentgenová difrakční analýza 
YP VýtČžek  
νA Stechiometrický koeficient výchozí látky 
νP Stechiometrický koeficient produktu 
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1. ÚVOD ů CÍLE 
Tato bakaláĜská práce se zabývá optimalizací reakčních podmínek oxidace organického 
sulfidu, kterým je fenylĚmethylěsulfid, pomocí peroxidu vodíku. PĜi oxidaci jsou použity 
heterogenní katalyzátory s titanem, konkrétnČ rĤzné modifikace titanosilikátu-1 (klasický 
TS-1, vrstevnatý TS-1, pilíĜovaný TS-1). Jedná se o katalyzátory struktury MFI s aktivními 
centry titanu. 
 
Oxidace organických sulfidĤ je významná chemická reakce, kterou vznikají organické 
sulfoxidy a sulfony. Jako oxidační činidlo je použit peroxid vodíku. Jeho použití je velice 
výhodné z ekologického i ekonomického hlediska, protože z nČj vzniká pouze voda jako 
vedlejší produkt. Využití heterogenního katalyzátoru je rovnČž žádoucí, protože  
na rozdíl od homogenního katalyzátoru jej lze snadno oddČlit od reakční smČsi a díky dobré 
tepelné stabilitČ je možné jej opakovanČ aktivovat, tzv. regenerovat, tedy zbavit uhlíkatých 
nečistot a znovu použít.  
 
 Hlavním cílem této práce je sledovat vliv zmČny reakčních podmínek na prĤbČh 
chemické reakce. Mezi sledované faktory patĜí vliv teploty reakční smČsi, pĜítomnost 
katalyzátoru, aktivace katalyzátoru, pomČr reakčních složek a struktura použitého 
katalyzátoru.   
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2. TEORETICKÁ ČÁST 
 
2.1. Katalýza 
Katalyzátory mají nezastupitelnou roli v prĤmyslových aplikacích, jelikož umožňují 
provedení chemické reakce za technologicky a ekonomicky pĜijatelných podmínek. 
PĜibližnČ Ř5-90 % produktĤ chemického prĤmyslu pĜi své výrobČ prochází katalytickým 
procesem, pĜičemž devČt z deseti procesĤ využívá heterogenní katalyzátor [1-3].  
 
Katalyzátory nalézají uplatnČní v oblasti ochrany životního prostĜedí, zpracování ropy, 
petrochemickém prĤmyslu, farmaceutickém prĤmyslu a v oblasti výroby polymerních 
materiálĤ. Typickými reakcemi v chemickém prĤmyslu jsou pĜedevším alkylace, 
isomerizace, oxidace, hydrogenace, dehydrogenace a organické syntézy [2,4]. 
V rafinerském prĤmyslu jsou nejdĤležitČjší katalyzátory pro krakování, alkylace nebo 
reformování [2].  
 
Z konkrétních pĜíkladĤ lze uvést napĜ. Haber – Boschovu syntézu amoniaku, z nČhož se 
vyrábČjí dusíkatá hnojiva. PĜi této reakci se využívá katalyzátor na bázi železa [5,6]. Vzniklý 
amoniak je možno použít k pĜípravČ kyseliny dusičné pomocí Ostwaldova procesu. OpČt se 
jedná o katalyzovaný proces, kde se využívá Pt/Rh katalyzátor [7]. Zavedení katalyzátorĤ 
na bázi zeolitĤ do rafinerského prĤmyslu zvýšilo produkci benzínu pĜibližnČ o 30 %, což je 
z ekonomického hlediska velice významný nárĤst [3]. 
 
V budoucnosti lze očekávat uplatnČní katalytických procesĤ v celé ĜadČ oblastí, jako je 
výroba biopolymerĤ, fotokatalytické čištČní vody nebo výroba paliv z obnovitelných zdrojĤ 
[2]. 
 
2.1.1. Úvod do katalytických reakcí 
Pojem katalýza poprvé použil roku 1Ř35 baron J. J. Berzelius. Tento termín použil  
ve spojitosti s reakcemi, jejichž prĤbČh je ovlivňován látkami, které nejsou pĜi reakci 
spotĜebovávány, ale ovlivňují její rychlost [8].  
 
Jako katalyzátor se rozumí látka, která ovlivňuje rychlost chemické reakce, ale 
neobjevuje se v sumárním zápisu reakce. Katalyzátor nemá vliv na rovnováhu chemické 
reakce, ale pouze pĜispívá k jejímu rychlejšímu dosažení. Další jeho významnou vlastností 
je jeho schopnost Ĝídit prĤbČh reakce z pohledu selektivit [9,10]. 
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V pĜípadČ vysoké aktivační energie reakce je pouze malé množství molekul schopno 
chemické pĜemČny, ostatní molekuly nemají dostatečnou energii. Funkce katalyzátoru 
spočívá v tom, že výsledné pĜemČny se dosahuje jiným, energeticky ménČ náročným 
mechanismem než u nekatalyzované reakce [9], viz obr. 1.  
 
 
Obrázek 1: Schematické znázornČní katalytického procesu [11] 
 
Katalýzu lze rozdČlit na homogenní, heterogenní a enzymatickou. Enzymatická katalýza 
se uplatňuje pĜi biochemických reakcích a vyznačuje se dvČma významnými rysy – 
specifičností a vysokou účinností [9]. Specifičností se rozumí schopnost enzymĤ katalyzovat 
pouze určitou reakci. To znamená, že vČtšinou pro reakci daného substrátu musí buňka 
vyrobit jiný enzym. Vysoká katalytická účinnost umožňuje enzymĤm pĜemČnit ĜádovČ 10 až 
105 molekul za jednu sekundu [12]. V pĜípadČ homogenní katalýzy se výchozí látky, 
produkty i katalyzátor vyskytují ve stejné fázi. U heterogenní katalýzy je katalyzátor v jiné 
fázi než reaktanty – vČtšinou v pevné a reaktanty pak v plynné nebo kapalné [1,13]. Hlavní 
výhodou heterogenního katalyzátoru je jeho pomČrnČ nenáročná separace od produktĤ 
chemické reakce. Navíc heterogenní katalyzátor snáší náročné podmínky lépe než 
homogenní katalyzátor [8]. Na druhou stranu homogenní katalyzátor obsahuje vČtšinou 
pouze jeden typ aktivních center, díky čemuž vykazuje vČtší specifičnost oproti 
heterogennímu katalyzátoru, ve kterém mĤže být pĜítomno více druhĤ aktivních center [14].   
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2.1.2. Sledované vlastnosti katalyzátoru 
Účinek katalyzátoru se obvykle popisuje pomocí aktivity, selektivity a konverze  
za účelem optimalizace jeho pĤsobení. V prĤmyslu je pozornost vČnována i jiným 
parametrĤm katalyzátoru, jako jsou mechanická a tepelná stabilita, ekonomická nenáročnost, 
recyklovatelnost, náročnost separace, produktivita, jeho morfologie a další [15].  
 
Konverze (XAě výchozí látky ů udává, jaká část výchozí látky bČhem reakce zreagovala. 
MĤže nabývat hodnot <0;1>. Hodnota 0 odpovídá situaci, kdy nezreagovala žádná molekula 
výchozí látky a hodnota 1 odpovídá pĜípadu, kdy zreagovala všechna výchozí látka. Je 
definována jako podíl zreagovaného látkového množství látky ů a počátečního látkového 
množství této sloučeniny [2], viz vzorec 1: 
 
 �ܺ = ݊�0 − ݊�݊�0  ሺͳሻ 
 
XA – konverze výchozí látky  
nA0 – počáteční látkové množství výchozí látky 
nA – látkové množství výchozí látky v prĤbČhu reakce 
 
Vysoká aktivita katalyzátoru je žádoucí, jelikož umožňuje provádČt reakce  
za mírnČjších reakčních podmínek. V pĜípadČ velmi aktivního katalyzátoru je jeho spotĜeba 
mnohem menší, než je tomu v pĜípadČ ménČ aktivního katalyzátoru. Lze ji vyjádĜit pomocí 
čísla pĜemČny ĚTONě a frekvence pĜemČny ĚTOFě. Číslo pĜemČny TON udává počet molekul 
substrátu, které jsou pĜemČnČny jedním aktivním místem (vzorec 2). Frekvence pĜemČny 
TOF je poté definována jako číslo pĜemČny za jednotku času (vzorec 3). Jinými slovy, 
frekvence pĜemČny TOF vyjadĜuje aktivitu katalyzátoru zohledňující počet aktivních center. 
Problémem využití hodnot TOF je náročné zjištČní počtu aktivních center. V pĜípadČ 
homogenní katalýzy je aktivní každá molekula katalyzátoru a počet aktivních center je dobĜe 
definován, kdežto u heterogenní katalýzy je určení počtu aktivních center náročnČjší 
[2,15,16]:  
 
 ܱܶܰ = [݌ݎ݋�ݑ݇ݐ][݇�ݐ�݈ݕݖáݐ݋ݎ]    ሺʹሻ 
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 ܱܶ� = [݌ݎ݋�ݑ݇ݐ][݇�ݐ�݈ݕݖáݐ݋ݎ] ∙ č�ݏ ሺ͵ሻ   
 
Selektivita (SP) je schopnost katalyzátoru usmČrnit reakci žádaným smČrem v pĜípadČ, 
kdy vzniká více než jeden produkt. Vysoká selektivita se projeví potlačením nežádoucích 
konkurenčních a následných reakcí. Je velice dĤležitá pro posouzení vhodnosti nastavených 
podmínek u námi sledované reakce. Selektivita katalyzátoru je definovaná jako podíl 
látkového množství vzniklého produktu P a látkového množství zreagované výchozí látky 
A (vzorec 4). Jinými slovy se jedná o podíl látkového množství daného produktu a látkového 
množství všech produktĤ. PĜi výpočtu je nezbytné zohlednit stechiometrické koeficienty 
jednotlivých látek účastnících se chemické reakce [2,15,17]: 
 
 ܵ� = ݊�|��|݊�0 − ݊�|��| = ݊�݊�0 − ݊� ∙ |��||��| 
ሺͶሻ 
 
SP – selektivita k produktu 
nP – látkové množství vzniklého produktu 
nA0 – počáteční látkové množství výchozí látky  
nA – látkové množství výchozí látky v prĤbČhu reakce 
νA, νP – stechiometrické koeficienty výchozí látky a produktu 
 
VýtČžek (YP) je definován jako podíl množství skutečnČ a teoreticky získaného 
produktu. Jinak Ĝečeno se jedná o množství získaného produktu vzniklého z výchozí látky 
ů, pĜičemž jsou zohlednČny koeficienty chemické reakce (vzorec 5). Lze ho také vypočítat 
na základČ znalosti hodnoty konverze výchozí látky a selektivity pĜíslušného produktu, viz 
vzorec 6 [2]: 
 
 �ܻ = ݊�|��|݊�0|��| = ݊�݊�0 ∙ |��||��| 
ሺͷሻ 
 
YP – výtČžek  
nP – látkové množství vzniklého produktu 
nA0 – počáteční látkové množství výchozí látky 
νA, νP – stechiometrické koeficienty výchozí látky a produktu 
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 �ܻ = �ܺ ∙ ܵ� ሺ͸ሻ 
 
YP – výtČžek  
XA – konverze výchozí látky 
SP – selektivita k žádanému produktu 
 
Recyklovatelnost katalyzátorĤ je dalším dĤležitým aspektem katalytického procesu. 
Prvním krokem recyklace katalyzátoru je jeho oddČlení od reakční smČsi. NejčastČji se 
k separaci využívá filtrace nebo extrakce – separace heterogenního katalyzátoru je tak 
snadnČjší. Je tedy žádoucí, aby byl katalyzátor stabilní a vhodný pro další použití [18,19]. 
 
Katalyzátor s dobrou stabilitou v prĤbČhu času mČní svou aktivitu jen velmi pomalu. 
Katalyzátor by mČl zĤstat beze zmČny po celou dobu reakce, ve skutečnosti však dochází ke 
ztrátČ jeho aktivity [15]. Tzv. deaktivace mĤže být zpĤsobena napĜ. tepelnou deaktivací 
zpĤsobenou spékáním, chemickou deaktivací zpĤsobenou poškozením aktivních center nebo 
mechanickou deaktivací zpĤsobenou otČrem, erozí nebo abrazí [20]. Abraze mĤže být 
zpĤsobena rychlým prĤtokem kapaliny kolem katalyzátoru. V dĤsledku toho dochází 
k poškození Ězmenšení, zaoblení nebo vyhlazeníě částic katalyzátoru a snížení jeho aktivity 
[21].  
 
Doba života katalyzátoru mĤže být vyjádĜena pomocí časových jednotek, počtu pĜemČn 
nebo pomocí doby mezi regenerací katalyzátoru [22]. 
 
2.1.3. Heterogenní katalýza 
V pĜípadČ heterogenní katalýzy jsou reagující složky a katalyzátor v jiné fázi. Chemická 
reakce tedy probíhá na rozhraní dvou fází, kdy katalyzátor je vČtšinou v pevném stavu. 
 
Jedná se o proces, který sestává ze 4 krokĤ: transport reaktantĤ k povrchu, jejich 
adsorpce na povrch katalyzátoru, chemická reakce a desorpce produktĤ z povrchu. Prvním 
krokem je transport reaktantĤ k povrchu katalyzátoru pomocí difuze.  Probíhá-li difuze pĜíliš 
pomalu, lze ji do jisté míry urychlit mícháním [19].  
 
Druhým krokem je adsorpce výchozích látek na aktivní místa na povrchu katalyzátoru, 
kde dochází k vlastní chemické reakci [20]. ůdsorpce mĤže být fyzikální nebo chemická. 
Fyzikální adsorpce je zpĤsobena vlivem slabých van der Waalsových sil pĤsobícími mezi 
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jednotlivými látkami. Jedná se o vratný dČj, takže se absorbované látky mohou vrátit  
do pĤvodního stavu. Fyzikální adsorpce není selektivní, tj. adsorpční schopnosti látek pĜíliš 
nezávisejí na jejich chemické povaze. V heterogenní katalýze pĜevažuje chemická adsorpce 
(tzv. chemisorpce). Ta je na rozdíl od fyzikální adsorpce selektivní - adsorpční schopnosti 
látek jsou dány jejich chemickým složením. PĜi chemisorpci dochází ke vzniku vazeb mezi 
katalyzátorem a výchozí látkou [9].  
 
TĜetím krokem je samotná chemická reakce na povrchu katalyzátoru [19]. V principu 
mĤže probíhat dvČma zpĤsoby (viz obr. 2). První možností je Langmuir-HinshelwoodĤv 
mechanismus. Chemická reakce probíhá na povrchu katalyzátoru poté, co na nČj reaktanty 
adsorbují. Druhou možností je Eley-RidealĤv mechanismus, kdy se pouze jeden z reaktantĤ 
adsorbuje na povrch katalyzátoru, aktivuje se a druhý reaktant s ním reaguje pĜímo z kapalné 
nebo plynné fáze [23]. Je nutno uvést, že tyto dva mechanismy jsou pouze zidealizovanou 
pĜedstavou a reálné chemické reakce vykazují do jisté míry rysy obou tČchto mechanismĤ.  
 
 
Obrázek 2: Langmuir-HinshelwoodĤv a Eley-RidealĤv mechanismus [24] 
 
Posledním krokem je desorpce produktĤ z povrchu katalyzátoru a jejich transport  
od povrchu katalyzátoru, aby uvolnily místo dalším reaktantĤm [19]. 
 
Množství adsorbovaných výchozích látek roste se specifickým povrchem katalyzátoru, 
což ovlivňuje rychlost heterogennČ katalyzované reakce. Z tohoto dĤvodu je snaha, aby 
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katalyzátory mČly formu porézního materiálu, nebo se alespoň na takový materiál nanášejí, 
tzv. nosičové katalyzátory [9]. 
 
2.2.  Zeolity 
Pojem zeolit poprvé použil roku 1756 švédský mineralog ůxel Fredrik Cronstendt. 
Termín pochází z Ĝečtiny a znamená vroucí kámen, protože pĜi rychlém ohĜívání minerály 
začnou poskakovat, což je zpĤsobeno rychlým uvolňováním vody obsažené v pórech zeolitu 
[25].  
 
Zeolity patĜí mezi nejčastČji užívané prĤmyslové katalyzátory a nalézají uplatnČní napĜíč 
sférami: od zpracování ropy (krakováníě, pĜes syntézu nových sloučenin, až po snižování 
emisí v rámci ochrany životního prostĜedí. Za zmínku také stojí uplatnČní zeolitĤ v pracích 
prostĜedcích, kde nahradily fosfáty, které mají špatný vliv na ekologickou rovnováhu 
sladkovodních systémĤ. HojnČ se také používají zeolitové membrány  
pro dČlení smČsí na základČ velikosti molekul [3,26,27].  
 
Zeolity jsou skupina mikroporézních krystalických alumosilikátĤ a silikátĤ s kĜemíkem 
a hliníkem tetraedricky spojených pomocí kyslíkových mĤstkĤ. Takto vzniká trojrozmČrná 
síť tvoĜící kanálky, póry a kavity [28]. Jejich chemické složení lze vyjádĜit pomocí 
chemického vzorce ܯଶ/�ܱ ∙ �݈ଶܱଷ ∙ �ܵ�ܱଶ ∙ ��ଶͲ. Kde γ nabývá hodnot 2 – 200, n je 
kationtová valence a w značí obsah vody v pórech zeolitu [29]. 
 
Velikost jejich pórĤ je v rozmezí 0,3 – 1,2 nm, díky čemuž se Ĝadí mezi mikroporézní 
materiály [30,31]. Pro zeolity je charakteristická velká kationtová výmČnná kapacita, dobĜe 
definovaná krystalická struktura, velký specifický povrch, termální, hydrotermální a 
chemická stabilita [17,30]. PĜítomnost atomĤ hliníku zpĤsobuje jejich silnou kyselost [30].  
  
Zeolity mĤžeme rozdČlit do čtyĜ skupin podle velikosti jejich pórĤ [29]. První skupinou 
jsou zeolity s malými póry o velikosti 0,30 – 0,45 nm. Do této skupiny patĜí napĜ. zeolit ů. 
Druhou skupinou jsou zeolity se stĜednČ velkými póry, jejichž velikost je 0,45 – 0,60 nm 
ĚnapĜ. ZSM-5ě. TĜetí skupinu tvoĜí zeolity s póry o prĤmČru 0,60 – 0,80 nm. Tato velikost 
pórĤ je charakteristická pro zeolity X a Y. Poslední skupinou jsou zeolity s extra velkými 
póry, kam patĜí napĜ. UTD-1 [29]. 
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Velikost pórĤ závisí pĜedevším na typu mĜížky, ale také na chemickém složení zeolitu. 
Zeolity s vysokým obsahem hliníku mají vČtší elementární buňku a zvČtšené póry oproti 
zeolitĤm s nízkým obsahem hliníku. Je to zpĤsobeno rozdílnou délkou vazeb Si-O a Al-O 
(vazba Al-O je delší). MĜížka zeolitĤ je do jisté míry flexibilní – reaguje na zmČny teploty a 
na typ a velikost iontu pĜítomného uvnitĜ zeolitové mĜížky, což má vliv na velikost pórĤ a 
dutin [26,29]. 
 
Zeolity vykazují tzv. tvarovou selektivitu (viz obr. 3), díky které jsou vhodné  
pro separaci molekul. Celkem existují tĜi základní typy tvarové selektivity. Selektivita 
reaktantĤ znamená, že pouze nČkteré molekuly jsou schopny difundovat do struktury zeolitu 
a dosáhnout aktivních míst. Další možností je selektivita produktĤ, kdy uvnitĜ zeolitu 
vznikají produkty s rozdílnou velikostí molekul. Ze zeolitové struktury budou pĜednostnČ 
difundovat menší molekuly. Molekuly, které jsou pĜíliš velké na to, aby opustily póry 
zeolitu, mají dvČ možnosti. Chemickou reakcí uvnitĜ zeolitu mohou vzniknout menší 
molekuly, které jsou schopny opustit strukturu zeolitu. Mohou vzniknout i objemnČjší 
molekuly, a ty zĤstávají adsorbovány uvnitĜ. V dĤsledku toho dochází k deaktivaci 
katalyzátoru, protože póry zeolitu jsou zablokovány. Posledním typem je selektivita na 
základČ pĜechodných stavĤ. Mluvíme o ní v pĜípadČ, je-li jeden z pĜechodných stavĤ ménČ 
objemný. V dĤsledku toho je jedna z paralelních nebo následných reakcí upĜednostňována 
pĜed ostatními [32].  
 
 
Obrázek 3: Typy tvarové selektivity [33] 
 
ObecnČ jsou zeolity tvoĜeny atomy kĜemíku, kyslíku a hliníku. Pomocí izomorfní 
substituce lze do zeolitové mĜížky začlenit i jiné prvky jako jsou P, B, Ga, Fe, Ti, Sn, Ge, Zr 
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a V. V tomto pĜípadČ se už nejedná o zeolity, ale o zeolitĤm podobné materiály. Je-li jako 
substituent použit pĜechodný kov, mluvíme o metalosikátech. Izomorfní substituce rozšiĜuje 
aplikační možnosti zeolitĤ jako katalyzátorĤ [28].  
 
V současnosti je organizací IZA (The International Zeolite Associationě schválena 
existence 232 rĤzných typĤ zeolitových mĜížek – nČkteré pĜíklady jsou uvedeny  
na obrázku 4, avšak teoreticky je pĜedpovČzena existence stovek dalších. V roce 2001 byl 
jejich počet 133 a v roce 1970 pouze 27. Tyto hodnoty jasnČ ukazují, že je studiu struktury 
zeolitĤ a materiálĤ podobných zeolitĤm vČnována značná pozornost [34]. Každé zeolitové 
struktuĜe je podle pravidel IUPůC pĜiĜazen trojmístný kód, který sestává z velkých písmen 
[25]. 
 
 
Obrázek 4: PĜíklady zeolitových struktur [35] 
 
Pro pĜírodní zeolity se obvykle užívají názvy jako je ůmicit, Boggsit nebo Faujasite. 
Tyto minerály získaly označení podle svého objevitele nebo místa nálezu [36]. Pro první 
syntetizované zeolity se používalo označení pomocí latinské abecedy, jednalo se napĜíklad 
o zeolit ů, zeolit B nebo zeolit Y. PozdČji se začalo využívat Ĝecké abecedy ĚnapĜ. zeolit 
alfa, beta a omegaě. Nakonec se pĜistoupilo k označení pomocí tĜípísmenných kódĤ [26,29]. 
 
2.2.1. Hierarchické zeolity 
Jedním z hlavních omezení zeolitĤ jako katalyzátorĤ jsou difuzní limity, které omezují 
pĜístup reagujících molekul k aktivním místĤm ve struktuĜe zeolitu [37]. Z tohoto dĤvodu 
jsou v popĜedí zájmu hierarchické zeolity, které tato difuzní omezení potlačují.  
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Hierarchické zeolity mají kromČ mikropórĤ ještČ druhý stupeň pórovitosti. V praxi se 
nejčastČji jedná o mezopóry  s velikostí pórĤ 2 – 50 nm [37]. Mezopóry lze na molekulární 
úrovni pĜirovnat k širokým víceproudým bulvárĤm ve mČstČ s úzkými uličkami, které 
pĜedstavují mikropóry [38]. Dodatečné mezopóry lze vytvoĜit pomocí desilikace nebo 
pomocí sekundárního templátování. Desilikace se provádí v alkalickém prostĜedí a jedná se 
o reprodukovatelnou metodu, která zachovává strukturní integritu zeolitu. Structure 
directing agent ĚSDůě, neboli templát je látka určující vznik dané struktury. Sekundární 
templátování je tedy proces, kdy se do reakční smČsi vloží navíc ještČ jedna šablona  
Ětzv. sekundární templátě, která po odstranČní vytvoĜí v zeolitické struktuĜe mezopóry. Jako 
templáty se často užívají rĤzné surfaktanty, kationtové polymery a nanočástice (C a MgO). 
Jedná se o metodu umožňující kontrolu velikosti pórĤ [39-42].  
 
2.2.2. Vrstevnaté zeolity 
Vrstevnaté Ělamelárníě materiály v sobČ kombinují výhody krystalických zeolitĤ a 
mezoporézních molekulových sít. Mají dobĜe definovaná aktivní centra, která jsou 
charakteristická pro vysoce krystalické materiály. ůktivní centra jsou navíc snadno 
dostupná, protože jsou lokalizovaná na povrchu vrstev. Hlavní výhodou vrstevnatých zeolitĤ 
je jejich flexibilita a možnost následné modifikace [39,43]. 
 
Existují tĜi pĜístupy pĜípravy vrstevnatých zeolitĤ: nČkteré zeolity ĚnapĜ. MWW, FERě 
tvoĜí lamelární prekurzory v prĤbČhu hydrotermální syntézy. Tyto prekurzory jsou pak 
pomocí kalcinace pĜevedeny na dokonale propojené trojrozmČrné zeolity [43]. Lamelární 
zeolity lze však rovnČž pĜipravit pomocí speciálních templátĤ, které omezují rĤst krystalu 
v jednom krystalografickém smČru [43]. NejnovČjší metodou pĜípravy lamelárních zeolitĤ 
je tzv. top-down syntéza. Tato metoda umožňuje pĜevést dĜíve syntetizovaný trojrozmČrný 
zeolit na lamelární prekurzor. Podmínkou této techniky je, že výchozí zeolit je 
germanosilikát s charakterem hustých kĜemenných vrstev spojených pomocí dvojitČ 
čtyĜčetných kruhĤ. Germanium se pĜednostnČ nachází v tČchto čtyĜčlenných kruzích, odkud 
mĤže být odstranČno pomocí kyselé hydrolýzy. Takto lze získat materiál sestávající 
z izolovaných kĜemičitých vrstev, které lze uspoĜádat a spojit kalcinací, čímž vzniká nový 
typ materiálu [39,43,44]. Celý tento proces bývá označován jako ůDOR metoda, která 
dostala označení podle jednotlivých krokĤ (Assembly, Dissasembly, Organization a 
Reassembly). ůDOR mechanismus je znázornČn na obrázku 5. 
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 Obrázek 5: Princip ADOR metody [44] 
 
Pokud jsou vrstvy lamelárního zeolitu od sebe oddČleny organickým surfaktantem a ten 
je odstranČn ĚnapĜíklad pomocí kalcinaceě, dojde k jejich zhroucení. ůby se zabránilo 
zhroucení vrstev, je nutné je podepĜít materiálem, který nelze odstranit kalcinací. Takovým 
materiálem je napĜíklad tetraethylorthosilikát, který snadno proniká do mezivrstevního 
prostoru, kde vytváĜí amorfní pilíĜe, které zĤstávají pĜítomny ve struktuĜe i po kalcinaci a 
výsledkem je pilíĜovaný zeolit [39,44].  
 
2.3.  Titanosilikátové zeolity 
Titanosilikátové zeolity jsou materiály na bázi smČsných oxidĤ SiO2 - TiO2. Jejich 
specifické vlastnosti jsou zpĤsobeny pĜítomností atomu titanu, který vytváĜí vazbu Si-O-Ti. 
V jejich struktuĜe jsou totiž Si4+ ionty isomorfnČ substituovány Ti4+ ionty [45]. Díky 
pĜítomnosti atomĤ titanu, který se chová jako Lewisova kyselina a hydrofobní povaze 
silikátĤ je lze používat jako katalyzátory pĜi oxidaci uhlovodíkĤ pomocí peroxidu vodíku 
ĚnapĜ. oxidace alkenĤ, alkylbenzenĤ, sulfidĤ a dalšíchě. Hydrofobicita povrchu zpĤsobuje, 
že adsorpce organických substrátĤ bude probíhat snáze oproti adsorpci více polárních látek, 
jako je napĜ. voda. PrávČ díky pĜítomnosti titanu jako centra katalytické aktivity lze jako 
oxidační činidlo použít peroxid vodíku [46-48]. 
 
Jejich použití jako katalyzátorĤ je omezeno pro reakce menších molekul z dĤvodu 
difuzních limitĤ. Ty jsou zpĤsobeny polohou aktivních center, která se nacházejí v pórech o 
prĤmČru menším než 0,70 nm [46,49]. Tato velikostní omezení vedla k vývoji nových 
struktur, které mají aktivní centra dostupnČjší i pro objemnČjší molekuly ĚnapĜ. hierarchické 
nebo lamelární titanosilikátyě. 
 
2.3.1. TS-1  
TS-1 je titanosilikátový zeolit se strukturou typu MFI Ěviz obrázek 6ě, který poprvé 
syntetizoval v roce 1983 Taramasso a kol. [27]. Elementární buňka TS-1 se pĜímo úmČrnČ 
zvČtšuje s obsahem titanu, což svČdčí o izomorfní substituci atomu titanu za atom kĜemíku 
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v kĜemičité struktuĜe [50]. Velikost pórĤ  TS-1 se pohybuje v rozmezí od 0,50 do 0,60 nm, 
což ho činí ideálním pro reakce menších molekul [51]. 
 
 
Obrázek 6: MFI struktura [52] 
 
TS-1 se prĤmyslovČ využívá jako účinný katalyzátor pro oxidaci fenolu, epoxidaci 
propylenu a ammoxidaci cyklohexanu pomocí peroxidu vodíku. NČkteré aplikační možnosti 
katalyzátoru TS-1 jsou k vidČní na obrázku 7. Velkou výhodou je, že izolované atomy titanu 
ve struktuĜe TS-1 jsou schopny aktivovat molekuly peroxidu vodíku i  
za nízkých teplot [28,53].  
 
 
Obrázek 7: Možnosti užití TS-1 s vodným H2O2 [28] 
 
Objev TS-1 vedl k vývoji dalších titanosilikátĤ – pĜedevším tČch s vČtšími póry, které 
umožňují reakce vČtších a objemnČjších molekul. Z prĤmyslového hlediska je výroba 
katalyzátoru TS-1 stále velice nákladná, protože se pĜi syntéze používají drahé prekurzory 
[28]. 
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2.3.2. Charakteristika titanosilikátových zeolitů 
PĜestože je struktura titanosilikátových katalyzátorĤ studována již dlouhou dobu, je 
pĜesná povaha aktivních center stále pĜedmČtem diskuzí. Nejlépe prozkoumaným 
katalyzátorem je titanosilikát-1 [54].  
 
Iontový polomČr Ti4+ je oproti Si4+ témČĜ dvojnásobný. Koordinační Ti je tedy 
pseudočtyĜboký, jelikož dochází k deformaci vazeb [54,55]. Každý kationt Ti4+ je obklopen 
čtyĜmi anionty O2-. Jelikož mají kationty titanu stejný náboj jako kationty kĜemíku, 
nedochází vlivem isomorfní substituce ke vzniku náboje uvnitĜ mĜížky. Z toho dĤvodu 
nejsou uvnitĜ póru pĜítomny žádné jiné kationty [55]. 
 
K charakterizaci struktury lze použít rentgenovou difrakci. PĜi porovnání difrakčních 
záznamĤ silikátu-1 a TS-1 je patrný pĜechod z mĜížky monoklinické na mĜížku 
ortorombickou, zpĤsobený pĜítomností Ti4+ iontu ve struktuĜe silikátu. ůtom titanu se mĤže 
vyskytovat celkem ve 12 krystalograficky odlišných pozicích. Rentgenová difrakce není 
schopna určit pĜesnou pozici atomu titanu, a to z dĤvodu nízké koncentrace Ti. První dĤkazy 
o nenáhodné pozici atomu titanu pĜinesla až neutronová difrakce [54].  
 
UV/VIS spektroskopie poskytuje informaci o charakteru titanových center ve struktuĜe 
titanosilikátu. Pás v oblasti 205 – 220 nm je charakteristický pro izolované Ti-ionty 
v tetraedrických pozicích silikátové mĜížky. Ti-ionty se mohou vyskytovat i v jiných 
koordinačních stavech nebo nemĜížkových pozicích. Ty vykazují absorpční pásy v oblasti 
270 – 290 nm. PrávČ tato metoda umožňuje rozlišit titanosilikáty účinné jako katalyzátory 
od neúčinného oxidu titaničitého ĚTiO2).  Anatas a rutil jsou v pĜírodČ se vyskytující formy 
oxidu titaničitého [56]. Anatas absorbuje pĜi 330 nm a rutil pĜi 400 nm [54]. 
 
Metoda XANES (rentgenová absorpce v blízkosti absorpční hranyě je metoda založená 
na absorpci rentgenového záĜení. Je-li energie rentgenového záĜení dostatečnČ vysoká, dojde 
k vyražení elektronu z elektronového obalu, což se v absorpčním spektru projeví tzv. 
absorpční hranou. Po uvolnČní elektronu z oblasti poblíž jádra, dochází k mnohonásobnému 
odrazu. Metoda umožňuje studovat uspoĜádanost jednotlivých atomĤ, jejich koordinační 
nebo oxidační číslo. Metoda by byla ideálním nástrojem pro charakterizaci titanosilikátĤ, ale 
je málo dostupná a náročná na experimentální vybavení Ěv ideálním pĜípadČ je potĜeba 
synchrotron) [57]. Pro Ti4+ ionty v tetraedrické pozici je intenzivní XůNES pík pĜi 4ř6ř eV. 
Pozice a intenzita K-hran vypovídá o koordinačním číslu a o koncentraci titanových iontĤ 
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na povrchu materiálu. Intenzita hrany je závislá na koordinaci prostĜedí. To znamená, že Ti4+ 
ionty v oktaedrické pozici vykazují nízkou intenzitu, kdežto ty v tetraedrické pozici vykazují 
maximální intenzitu. Vzorky ve vČtšinČ pĜípadĤ neobsahují ionty pouze v jedné koordinaci, 
což má vliv na výsledné spektrum [54].  
 
Dalším charakteristickým rysem, který popisuje izomorfní substituci, je vibrační pás 
v oblasti 960 cm-1, který byl zaznamenán Ramanovou a infračervenou spektroskopií. PĤvod 
tohoto pásu není pĜesnČ vysvČtlen, nicménČ je jeho pĜítomnost charakteristická pro kvalitní 
katalyzátory TS-1. Tento pás má s nejvČtší pravdČpodobností pĤvod ve vibraci vazby Si-O-
Ti [54]. 
 
Charakteristické rysy katalyzátoru TS-1 pro rĤzné charakterizační techniky jsou 
popsány v tabulce 1. 
 
Tabulka 1: Charakteristika katalyzátoru TS-1 [54] 
Použitá charakterizační technika Charakteristika 
XRD MFI struktura; pĜechod z ortorombické na 
monoklinickou mĜížku 
UV difuzní reflektance Intenzivní pás v oblasti 210 – 220 nm. 
XANES Intensivní pík pĜed absorpční hranou okolo 
4969 eV 
 
UV resonanční Ramanova spektroskopie Intenzivní pásy pĜi 4ř0, 530 a 1125 cm-1 pĜi 
excitaci pĜi 244 nm.  
Infračervená a Ramanova spektroskopie Pás v oblasti 960 cm-1 pĜíslušející vibraci 
vazby Ti-O-Si  
 
2.4. Oxidace  
Oxidace je z prĤmyslového hlediska významná reakce, kterou vzniká celá Ĝada 
dĤležitých surovin, jako je napĜ. aceton, který spolu s fenolem vzniká oxidací kumenu [58]. 
PĜi tČchto reakcích jsou ovšem často užívána oxidační činidla, která mají špatný vliv na 
životní prostĜedí. Z toho dĤvodu se hojnČ používají heterogenní katalyzátory, které urychlují 
prĤbČh chemické reakce a snižují množství potĜebných chemikálií [59]. JeštČ v pomČrnČ 
27 
 
nedávné dobČ byly používány homogenní katalyzátory ĚnapĜ. Mo a W komplexyě, což se 
zmČnilo s objevem katalyzátoru TS-1, který byl syntetizován roku 1řŘ3. NicménČ 
v prĤmyslové výrobČ se začal uplatňovat až kolem roku 2000 [28,45,60]. 
 
2.4.1. Oxidace organických sulfidů 
Organické sulfidy jsou sloučeniny, ve kterých jsou na atomu síry navázány dva 
uhlovodíkové substituenty ĚR1-S-R2). Jedná se o sirné analogy etherĤ, lze je odvodit 
nahrazením atomu kyslíku v etherové skupinČ atomem síry [61]. 
Velmi významnou reakcí organických sulfidĤ je oxidace, která probíhá na atomu síry. 
Produktem této reakce jsou sulfoxidy Ěoxidace do prvního stupnČě a pĜi použití silnČjších 
oxidačních činidel sulfony – oxidace do druhého stupnČ [62]. PrĤbČh reakce je znázornČn  
na obrázku Ř. 
 
 
Obrázek Ř: Obecné schéma oxidace sulfidu [62] 
 
Vznik sulfoxidĤ nebo sulfonĤ je možno ovlivňovat teplotou, použitým oxidačním 
činidlem nebo molárním pomČrem reagujících složek. Další možnost kontroly je založena 
na tom, že k oxidaci síry S-II na SIV je potĜeba elektrofilních reaktantĤ, kdežto oxidace síry 
SIV na SVI je klasický nukleofilní proces [14].  
  
Organické sulfoxidy a sulfony nalézají významné uplatnČní ve farmaceutickém a 
agrochemickém prĤmyslu [43]. Sulfoxidy se využívají jako meziprodukty pro pĜípravu 
chemicky a biologicky aktivních molekul. Často hrají roli terapeutických, antibakteriálních, 
antimykotických a antihypertenzních činidel [63]. Opticky aktivní sulfoxidy jsou využívány 
v lékaĜském a farmaceutickém prĤmyslu a jako ligandy v asymetrické katalýze [64]. 
Organosulfony se uplatňují v organické syntéze, kde vystupují jako nukleofily nebo jako 
elektrofily v závislosti na kyselosti prostĜedí [65].  
 
Jako oxidační činidlo lze použít celou Ĝadu látek jako je NaBO3, NaClO, HNO3, KHSO5, 
CrO3, MnO2 atd. VČtšina tČchto oxidačních činidel není vhodná pro syntézu ve stĜedním a 
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velkém mČĜítku, a to z dĤvodu nízkého obsahu aktivního kyslíku nebo vysokých nákladĤ. 
Nežádoucí je také vznik škodlivých vedlejších produktĤ [64,66].  
 
2.4.2. Oxidace organických sulfidů pomocí peroxidu vodíku 
UplatnČní peroxidu vodíku jako oxidačního činidla je velice významné a dĤležité 
s ohledem na životní prostĜedí, protože jako jediný pĜedpokládaný vedlejší produkt oxidace 
vzniká voda [63]. 
 
Jelikož je peroxid vodíku dobĜe rozpustný ve vodČ, uplatňuje se pĜedevším u reakcí 
v kapalné fázi. Velice významný je vysoký obsah aktivního kyslíku v peroxidu vodíku (viz 
tabulka 2) [63]. Vezmeme-li v úvahu jeho dostupnost a cenu, stává se z nČj oproti ostatním 
pĜíbuzným peroxosloučeninám pomČrnČ bezpečné a nenáročné oxidační činidlo [63]. Určité 
riziko vyplývá z jeho rozkladu na vodu a kyslík vlivem nevhodného skladování, tedy vlivem 
teploty, pH a nečistot [63]. 
 
Tabulka 2: Obsah aktivního kyslíku v rĤzných oxidačních činidlech [67] 
Oxidační činidlo Obsah aktivního kyslíku 
[%] 
Vzniklý produkt 
H2O2 47,0 H2O 
HNO3 25,4 NOx 
NaClO 21,6 NaCl 
NaBrO 13,4 NaBr 
 
Oxidace sulfidĤ peroxidem vodíku probíhá už za mírných podmínek. Peroxid vodíku je 
schopen oxidovat aromatické nebo alifatické sulfidy i samostatnČ, ale vyšších výtČžkĤ je 
dosaženo v pĜítomnosti katalyzátoru [49]. Reaktivita organických sulfidĤ je dána nukleofilní 
povahou atomu síry. Alkylsulfidy se tedy budou oxidovat snadnČji než arylsulfidy [49,63]. 
V pĜípadČ použití TS-1 jako katalyzátoru hraje roli také stérické omezení, díky kterému je 
tento katalyzátor ideální pro reakce menších molekul jako je fenylĚmethylěsulfid nebo 
difenylsulfid [43].  
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3. EXPERIMENTÁLNÍ ČÁST 
   
3.1.  Použité chemikálie 
Seznam chemikálií použitých pĜi provádČných chemických reakcích a kalibracích je 
uveden v tabulce 3. 
 
Tabulka 3: Seznam použitých chemikálií 
Chemikálie Čistota Výrobce CAS 
Aceton HPLC kvalita Fischer chemical 67-64-1 
Acetonitril HPLC kvalita Fischer chemical 75-05-8 
Fenyl(methyl)sulfid 99% Aldrich 100-68-5  
Fenyl(methyl)sulfon 98% Aldrich 3112-85-4  
Fenyl(methyl)sulfoxid 97% Aldrich 1193-82-4  
Methanol HPLC kvalita Aldrich 67-56-1 
Peroxid vodíku 35% Aldrich 7722-84-1  
1,3,5-trimethylbenzen 99% Acros Organics 108-67-8 
 
3.2. Použité pĜístroje  
PĜi tvorbČ experimentální části byly pĜi provádČných experimentech použity následující 
pĜístroje a zaĜízení: 
 
 Plynový chromatograf ůgilent Technologies 7Ř20ů 
 OdstĜedivka Jouan C3i 
 ůnalytické váhy METTLER TOLEDO classic MS 
 Laboratorní pec LAC Ht40P 
 Reaktor Synthesis 1  
 Aparatura Starfish 
 Difraktometr Bruker AXS D8 Advance  
 Volumetrický pĜístroj Micromeritics Gemini  
 Mikroskop JEOL JSM-5500LV 
 Mikroskop Hitachi S-4800 field emission scanning electronmicroscope 
 Mikroskop MIRA TESCAN 
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3.3.  Katalyzátory 
PĜi katalyzovaných reakcích byly použity rĤzné strukturní modifikace titanosilikátu-1, 
které byly získány na základČ spolupráce s Ústavem fyzikální chemie J. Heyrovského 
v Praze. Jejich pĜehled je uveden v tabulce 4.  
 
Tabulka 4: Seznam použitých katalyzátorĤ 
Katalyzátor Označení Si/Ti 
Klasický TS-1  TS-1/I 49 
Klasický TS-1  TS-1/II 35 
PilíĜovaný TS-1  TS-1/PiliSi 55 
Lamelární TS-1 TS-1/lam  44 
 
 Klasické TS-1 byly pĜipraveny konvenční hydrotermální syntézou z tetraethyl 
orthosilikátu, tetrabutyl orthotitanátu a s tetrapropylamonium hydroxidem jako templátem, 
tedy látkou určující strukturu [68]. Lamelární TS-1 byl pĜipraven postupem podle Na a kol. 
[69] pomocí surfaktantového typu templátu [39].  Výsledný lamelární TS-1 má podobu 
nanovrstev s tloušťkou pĜibližnČ 2 nm. PilíĜovaný TS-1 byl pĜipraven z lamelární formy 
pomocí tetraethyl orthosilikátu [70], který mezi vrstvami Ěna rozdíl od surfaktantového 
templátuě zĤstává pĜítomen i po kalcinaci ve formČ tzv. pilíĜĤ Ěobr. 9).  
 
 
Obrázek ř: Schéma pĜípravy pilíĜovaného TS-1 [71] 
 
Pro charakterizaci použitých katalyzátorĤ byly použity následující pĜístroje: 
difraktometr Bruker AXS D8 Advance pro stanovení fázového složení, Ĝádkovací 
elektronové mikroskopy JEOL JSM-5500L, Hitachi S-4800 field emission scanning 
electronmicroscope a MIRů TESCůN pro poĜízení snímkĤ a volumetrický pĜístroj 
Micromeritics Gemini pro určení strukturních vlastností. 
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Katalyzátory TS-1/I a TS-1/II se odlišují pĜedevším velikostí částic a molárním 
pomČrem kĜemíku a titanu. PrĤmČrná velikost krystalĤ katalyzátoru TS-1/I činí 0,40 μm. 
Katalyzátor TS-1/II má oproti tomu částice značnČ menší – prĤmČrnČ 0,15 μm. PomČr 
kĜemíku a titanu byl v pĜípadČ katalyzátoru TS-/I vyšší než u TS-1/II, a to Si/Ti = 49 oproti 
Si/Ti = 35. V pĜípadČ katalyzátoru TS-1/PiliSi se jedná o katalyzátor, který má část 
mezivrstevního prostoru vyplnČnou amorfním oxidem kĜemičitým, který vytváĜí pilíĜe. 
Molární pomČr mezi kĜemíkem a titanem je 55 ĚSi/Ti = 55ě. U lamelárního katalyzátoru  
TS-1 byl molární pomČr mezi kĜemíkem a titanem 44 ĚSi/Ti = 44ě. 
 
3.3.1. Aktivace katalyzátoru 
ůktivace katalyzátoru se provádí zahĜátím na vysokou teplotu za účelem odstranČní 
nežádoucích látek z jeho struktury. V dĤsledku aktivace se aktivní centra titanu stávají snáze 
dostupná pro reagující molekuly a tím se zvyšuje aktivita katalyzátoru. 
 
Požadované množství katalyzátoru bylo aktivováno pĜi 450 °C po dobu ř0 minut, poté 
bylo umístČno do exsikátoru, kde se nechal katalyzátor vychladnout. Exsikátor zabraňuje 
opČtovné adsorpci nežádoucích nečistot, pĜedevším vody. ůktivace byla provádČna 
v laboratorní peci LůC Ht40P pĜi teplotním programu nárĤstu teploty 10 °C/min. 
 
3.4.  Oxidace fenylĚmethylěsulfidu peroxidem vodíku 
Oxidace fenylĚmethylěsulfidu byla provádČna v 25 nebo 50 ml reakční baňce se zpČtným  
chladičem, magnetickým míchadlem a gumovým septem. Reakční baňka byla umístČna 
v aparatuĜe Starfish (Multiple Experiment Workstation, Radleys). Část experimentĤ byla 
provádČna v aparatuĜe Synthesis 1 (Parallel Synthesis Reactor, Heidolph) ve 25 ml 
reaktorech.  
 
Požadované množství fenylĚmethylěsulfidu a tomu odpovídající množství katalyzátoru 
bylo smícháno s 10 ml acetonitrilu spolu s pĜídavkem 250 μl mesitylénu ĚvnitĜní standard). 
Poté, co byla reakční smČs vytemperována na reakční teplotu, byl odebrán nultý vzorek. 
PĜídavek požadovaného objemu peroxidu vodíku je považován za počátek chemické reakce. 
Další vzorky byly odebírány v pravidelných časových intervalech od pĜidání oxidačního 
činidla. Po odbČru vzorku byly vzorky odstĜedČny v odstĜedivce Jouan C3i,  
za účelem separace katalyzátoru.  
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3.4.1. Vliv rozdílných reakčních podmínek 
Sledovanými parametry byla teplota reakční smČsi, vliv struktury katalyzátoru, 
pĜítomnost a aktivace katalyzátoru, pomČr substrát/katalyzátor Ěs/c), pomČr substrát/peroxid 
vodíku Ěs/H2O2ě a vliv rozdílného dávkování peroxidu vodíku do reakční smČsi Ějednorázové 
nebo postupnéě. 
 
Prvním sledovaným parametrem byla schopnost poskytovat reprodukovatelné výsledky, 
a to na rozdílnČ pĜipravených strukturách TS-1, značení TS-1/I a TS-1/II, i  
na rozdílných aparaturách ĚStarfish a Synthesis 1ě. Všechny experimenty byly provádČny  
pĜi 30 °C, pomČru substrát/katalyzátor (s/c) = 20 a pomČru substrát/peroxid vodíku Ěs/H2O2) 
= 2. To znamená, že peroxidu vodíku bylo 0,5 ekvivalentu vzhledem k substrátu. PĜehled 
provedených experimentĤ je uveden v tabulce 5.  
 
Tabulka 5: Reprodukovatelnost výsledkĤ 
Experiment Teplota 
[°C] 
Katalyzátor Aparatura 
EXP_1 30  TS-1/I Starfish 
EXP_2 30 TS-1/I Synthesis 1 
EXP_3 30 TS-1/II Starfish 
EXP_4 30  TS-1/II Synthesis 1 
EXP_5 30  - Starfish 
EXP_6 30 - Synthesis 1 
TS-1/I - Si/Ti = 49; TS-1/II - Si/Ti = 35 
 
Dalším sledovaným parametrem byl vliv struktur použitého katalyzátoru (uveden 
v tabulce 6). Testován byl jednak katalyzátor TS-1 pĜipraven dvČma odlišnými zpĤsoby – 
TS-1/I a TS-1/II, jednak také pilíĜovaná ĚTS-1/PiliSiě a pak také lamelární ĚTS-1/lam) forma 
katalyzátoru. Experimenty byly provádČny pĜi 30 °C a pomČrech substrát/katalyzátor Ěs/c) = 
20, substrát/peroxid vodíku Ěs/H2O2) = 2.  
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Tabulka 6: Srovnání vlivu struktury katalyzátoru 
Experiment Teplota 
[°C] 
Katalyzátor s/c s/H2O2 
EXP_2 30  TS-1/I 20 2 
EXP_3 30  TS-1/II 20 2 
EXP_7 30  TS-1/PiliSi 20 2 
EXP_8 30  TS-1/lam 20 2 
TS-1/I - Si/Ti = 49; TS-1/II - Si/Ti = 35; TS-1/PiliSi - pilíĜovaná struktura, TS-1/lam - 
lamelární struktura 
 
V tabulce 7 jsou shrnuty experimenty provádČné za rozdílných teplot Ě0 – 60 °Cě  
na katalyzátoru TS-1/I a pro srovnání ještČ experimenty provádČné na lamelárním 
katalyzátoru ĚTS-1/lamě pĜi teplotách 0 a 30 °C. Všechny experimenty byly provádČny pĜi 
pomČru substrát/katalyzátor Ěs/cě =20 a substrát/peroxid vodíku Ěs/H2O2) = 2. 
 
Tabulka 7: Srovnání vlivu teploty 
Experiment Teplota 
[°C] 
Katalyzátor 
EXP_9 0 TS-1/I 
EXP_10 10 TS-1/I 
EXP_2 30 TS-1/I 
EXP_11 60 TS-1/I 
EXP_12 0 TS-1/lam 
EXP_8 30 TS-1/lam 
TS-1/I - Si/Ti = 49, TS-1/lam - lamelární struktura 
 
Experimenty sledující vliv množství peroxidu vodíku jsou shrnuty v tabulce 8. V prvním 
pĜípadČ bylo použito pouze 0,5 ekvivalentu peroxidu vodíku, tzn. pomČr substrát/peroxid 
vodíku Ěs/H2O2) = 2. Ve druhém pĜípadČ byl peroxid vodíku v nadbytku  - bylo použito 2,5 
ekvivalentu peroxidu vodíku vzhledem k fenyl(methyl)sulfidu, pomČr substrát/peroxid 
vodíku (s/H2O2) = 0,4. Experimenty byly provedeny na dvou odlišných strukturách 
katalyzátoru, a to na klasickém katalyzátoru TS-1 a na lamelárním TS-1.  
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Tabulka 8: Vliv pĜídavku rozdílného množství peroxidu vodíku 
Experiment Teplota 
[°C] 
Katalyzátor s/H2O2 
EXP_2 30 TS -1/I 2 
EXP_13 30 TS-1/I 0,4 
EXP_8 30 TS-1/lam 2 
EXP_14 30 TS-1/lam 0,4 
TS-1/I - Si/Ti = 49; TS-1/lam - lamelární struktura 
 
V tabulce 9 jsou shrnuty podmínky rozdílného dávkování oxidačního činidla. Peroxid 
vodíku (2,5 ekvivalentu) byl v prvním pĜípadČ k reakční smČsi pĜidán jednorázovČ,  
ve druhém pĜípadČ byl dávkován postupnČ. Postupné dávkování spočívalo v pĜídavku  
0,5 ekvivalentu peroxidu vodíku k reakční smČsi každou hodinu tak, aby celkové množství 
peroxidu bylo 2,5 ekvivalentu. 
 
Tabulka 9: Vliv rozdílného dávkování peroxidu vodíku 
Experiment Teplota 
[°C] 
Katalyzátor s/H2O2 Dávkování 
EXP_13 30 TS-1/I 0,4 JednorázovČ 
EXP_15 30 TS-1/I 0,4 PostupnČ 
EXP_14 30 TS-1/lam 0,4 JednorázovČ 
EXP_16 30 TS-1/lam 0,4 PostupnČ 
TS-1/I - Si/Ti = 49, TS-1/lam - lamelární struktura 
 
VČtšina experimentĤ byla provádČna pĜi pomČru substrát/katalyzátor = 20. Aby se 
zjistilo, jak bude reakce probíhat v pĜítomnosti menšího množství katalyzátoru, byl proveden 
srovnávací test pĜi pomČru s/c = 100. Reakce byla testována na katalyzátoru TS-1 pĜi 30 °C 
(viz tabulka 10). 
 
Tabulka 10: Vliv rozdílného pomČru substrát/katalyzátor (s/c) 
Experiment Teplota Katalyzátor s/c 
EXP_2 30 TS-1/I 20 
EXP_17 30 TS-1/I 100 
TS-1/I - Si/Ti = 49 
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Dalším sledovaným parametrem byla pĜítomnost katalyzátoru neaktivovaného a  
po aktivaci, spolu s testem bez pĜítomnosti katalyzátoru.  Vliv aktivace byl sledován  
na klasickém TS-1. Ve všech pĜípadech byl pomČr  substrát/peroxid vodíku Ěs/H2O2) = 2 a 
v pĜípadČ katalyzovaných reakcí byl pomČr substrát/katalyzátor Ěs/c) = 20 (tab. 11). 
 
Tabulka 11: Vliv pĜítomnosti a aktivace katalyzátoru 
Experiment Teplota 
[°C] 
Katalyzátor Aktivace 
EXP_2 30 TS-1/I ůktivován 
EXP_18 30 TS-1/I Neaktivován 
EXP_19 30 TS-1/I Neaktivován 
EXP_5 30 - - 
EXP_6 30 - - 
TS-1/I - Si/Ti = 49 
 
3.4.2. Plynová chromatografie s plamenově ionizačním detektorem 
Pro analýzu odebraných vzorkĤ byla použita metoda plynové chromatografie 
s plamenovČ ionizačním detektorem, který detekuje všechny látky s C-H vazbou, které je 
možné odpaĜit s výjimkou anorganických par a plynĤ [72]. 
 
MČĜení byla provedena na plynovém chromatografu Agilent Technologies 7820A 
s kolonou DB-5 o délce 30 metrĤ, za následujících podmínek: 
 
 Délka kolony: 30 m 
 PrĤmČr kolony: 0,25 mm 
 Tloušťka filmu: 0,25 μm 
 Teplotní rozsah kolony: 60 – 325 °C Ě350 °Cě 
 NastĜikovaný objem: 1 μl 
 Teplota injektoru: 300 °C 
 Split: 150 : 1 
 Mód: konstantní prĤtok 
 PrĤtok kolonou: 0,Ř ml/min 
 Druh nosného plynu: He nebo N2  
 Použitý detektor: FID 
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 Teplota detektoru: 300 °C 
 Teplotní program: viz tabulka 12 
 
Tabulka 12: Teplotní program 
 NárĤst teploty 
[°C/min] 
Teplota 
[°C] 
Doba setrvání 
[min] 
Počátek - 125 2 
Rampa 1 30 150 3 
Rampa 2 20 250 7,75 
 
3.4.3. Vyhodnocení experimentů 
PĜi vyhodnocování získaných dat byla použita metoda vnitĜního standardu. Jako vnitĜní 
standard byl použit 1,3,5-trimethylbenzen. Jedná se o látku, která se neúčastní reakce a má 
eluční čas rozdílný od složek pĜítomných v analyzované smČsi. Výhodou této metody je, že 
není závislá na znalosti pĜesného objemu dávkovaného vzorku [73]. 
 
Postupuje se tak, že ke známému množství analyzovaného vzorku je pĜidáno pĜesnČ 
známé látkové množství standardu nst a po určení plochy jeho píku ůst a píku stanovované 
složky ůi se spočítá látkové množství hledané složky podle vztahu 7 [73]: 
 
 ݊� = ݊௦௧ ∙ ݇� ∙ ���௦௧  ሺ͹ሻ 
 
ni – látkové množství látky i 
nst – látkové množství standardu 
ki – kalibrační faktor složky i 
Ai – plocha píku složky i 
Ast – plocha píku standardu 
 
Kalibrační faktory jednotlivých látek vzhledem k vnitĜnímu standardu bylo nutno určit 
pĜedem. Za tímto účelem byly pĜipraveny tĜi kalibrační smČsi, které obsahovaly standard a 
jednotlivé složky (viz tabulka 13). Tyto vzorky byly mČĜeny metodou plynové 
chromatografie, na jejímž základČ byly zjištČny plochy píkĤ a vypočteny kalibrační faktory 
podle výše uvedeného vzorce. 
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Tabulka 13: Složení kalibračních roztokĤ 
Číslo 
vzorku 
m (FMS) 
[mg] 
m (FMSO) 
[mg] 
m (FMSO2) 
[mg] 
m (standard) 
[mg] 
m (ACN) 
[mg] 
1 11,5 34,7 64,9 27,1 1206,3 
2 34,6 64,3 12,2 25,7 1211,0 
3 63,5 12,0 31,2 26,4 1184,7 
ACN - acetonitril; standard - 1,3,5-trimethylbenzen; FMS - fenyl(methyl)sulfid; FMSO - 
fenyl(methyl)sulfoxid; FMSO2 - fenyl(methyl)sulfon 
 
Konverze (XA) výchozí látky A byla určena jako podíl zreagovaného látkového 
množství této látky a jejího počátečního látkového množství, viz vzorec 1. 
 
 �ܺ = ݊�0 − ݊�݊�0  ሺͳሻ 
  
XA – konverze výchozí látky  
nA0 – počáteční látkové množství výchozí látky 
nA – látkové množství výchozí látky v prĤbČhu reakce 
 
VýtČžek jednotlivých produktĤ (YP) byl vypočten jako podíl látkového množství 
získaného produktu P a látkového množství spotĜebované výchozí látky ů Ěrovnice Řě. 
 
 �ܻ =  ݊�݊�0 − ݊� ሺͺሻ 
 
YP – výtČžek  
nP – látkové množství vzniklého produktu 
nA – látkové množství výchozí látky v prĤbČhu reakce 
nA0 – počáteční látkové množství výchozí látky 
 
Selektivita (SP) jednotlivých produktĤ byla spočítána jako podíl výtČžku produktu a 
konverze substrátu, viz vzorec ř. 
 
 ܵ� = �ܻܺ�    ሺͻሻ 
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SP – selektivita  k produktu 
YP – výtČžek  
XA – konverze výchozí látky 
 
Na obrázku 10 je zachycen detail chromatogramu vzorku, který byl odebrán po 3 
hodinách bČhem pokusu (EXP_2). Jsou zde zachyceny pouze píky významné  
pro vyhodnocení experimentu, není zde pĜítomen pík náležející rozpouštČdlu.  
 
 
Obrázek 10: Vzorový chromatogram Ědetailě 
 
Pro identifikaci a správné pĜiĜazení látek v chromatogramu byla provedena série mČĜení 
eluovaných složek, jak je uvedeno v tabulce 14 ĚseĜazeno podle vzrĤstajících retenčních 
časĤě. Na jejím základČ lze látky pĜiĜadit k píkĤm následujícím zpĤsobem: první pík pĜísluší 
mesitylénu ĚvnitĜní standardě, druhý patĜí substrátu fenylĚmethylěsulfidu a poslední dva píky 
náleží produktĤm. PĜedposlední pík odpovídá fenylĚmethylěsulfoxidu a poslední odpovídá 
fenyl(methyl)sulfonu.   
39 
 
Tabulka 14: PoĜadí eluovaných látek pro identifikaci složek chromatogramu Ědle 
vzrĤstajících hodnot retenčních časĤě 
Složka V (ACN) 
[μl] 
V (standard) 
[μl] 
V (FMS) 
[μl] 
m (FMSO) 
[mg]  
m (FMSO2) 
[mg] 
ACN 1000 - - - - 
Standard 1000 25 - - - 
FMS 1000 - 50 - - 
FMSO 1000 - - 29,5 - 
FMSO2 1000 - - - 23,7 
ACN - acetonitril; standard - 1,3,5-trimethylbenzen; FMS - fenyl(methyl)sulfid; FMSO - 
fenyl(methyl)sulfoxid; FMSO2 - fenyl(methyl)sulfon  
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4. DISKUZE VÝSLEDKģ 
Selektivní oxidace organických sulfidĤ je chemická reakce, kterou vznikají organické 
sulfoxidy a sulfony. Tato kapitola je zamČĜena na sledování vlivu parametrĤ reakce, jako je 
teplota, aktivace katalyzátoru a pomČr reakčních složek na prĤbČh katalytické oxidace 
fenyl(methylěsulfidu pomocí peroxidu vodíku. Jako katalyzátor byly použity rĤzné 
strukturní modifikace titanosilikátu-1, kde nositelem katalytické aktivity je isomorfnČ 
zabudovaný atom titanu.  
 
4.1. Charakterizace použitých katalyzátorĤ 
V této části je pozornost zamČĜena na popis použitých katalyzátorĤ, z hlediska jejich 
struktury a vlastností, které mohou pomoci pĜi interpretaci výsledkĤ. Níže uvedená 
experimentální data byla získána spolu s katalyzátory na základČ spolupráce s Ústavem 
fyzikální chemie J. Heyrovského, ůV ČR, v Praze.  
 
V tabulce 15 jsou shrnuty vybrané vlastnosti testovaných Ti-katalyzátorĤ. Vzorky byly 
srovnány pomocí rentgenové difrakční analýzy Ěobrázek 11) a texturní vlastnosti Ěvelikost 
specifického povrchu a objem pórĤě byly určeny z dusíkatých adsorpčních izoterem 
namČĜených pĜi teplotČ -1ř6 °C (tabulka 15 a obrázek 12ě. Morfologie částic byla studována 
s využitím Ĝádkovacího elektronového mikroskopu Ěobrázek 13). 
 
Difraktogramy použitých katalyzátorĤ jsou znázornČny na obrázku 11. Klasické 
katalyzátory TS-1/I ĚmodĜeě a TS-1/II ĚzelenČě vykazují difrakční záznamy, které jsou 
charakteristické pro materiály se strukturou MFI. U katalyzátoru TS-1/lam ĚčervenČě je navíc 
pĜítomna difrakce v oblasti nízkých difrakčních úhlĤ, která odráží vzdálenost mezi 
jednotlivými vrstvami. U pilíĜovaného katalyzátoru ĚčernČě je pĜítomna silná difrakce 
v oblasti 2� = 1,7 °, která vypovídá o pravidelném uspoĜádání vrstev. To je zpĤsobeno 
pĜítomností amorfních pilíĜĤ, které ve struktuĜe zĤstávají pĜítomny i  
po kalcinaci. 
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Tabulka 15: Vybrané vlastnosti použitých katalyzátorĤ 
Katalyzátor Si/Ti BET 
[m2/g] 
Vtot 
[cm3/g] 
Vmikro 
[cm3/g] 
TS-1/I 49 460 0,148 0,121 
TS-1/II 35 528 0,309 0,146 
TS-1/lam  44 576 0,625 0,116 
TS-1/PiliSi 55 575 0,391 0,105 
TS-1/I - Si/Ti = 49; TS-1/II - Si/Ti = 35; TS-1/PiliSi - pilíĜovaná struktura; TS-1/lam - 
lamelární struktura; Si/Ti - molární pomČr kĜemíku a titanu; Vtot – celkový objem pórĤ; Vmikro 
- objem mikropórĤ 
 
 
 
Obrázek 11: Rentgenové difrakční záznamy použitých katalyzátorĤ; TS-1/I - Si/Ti = 49 
ĚmodĜeě; TS-1/II - Si/Ti = 35 ĚzelenČě; TS-1/lam - lamelární struktura ĚčervenČě; 
 TS-1/PiliSi - pilíĜovaná struktura ĚčernČě 
 
Katalyzátory TS-1/I a TS-1/II se liší molárními pomČry mezi kĜemíkem a titanem Ě4ř 
oproti 35ě. Ze srovnání texturních vlastností Ětabulka 15 a obrázek 12ě a velikosti krystalĤ 
Ěobrázek 13ě je patrné, že vzorek TS-1/II vykazuje menší krystaly (cca 0,15 μm) a tedy vČtší 
specifický povrch 52Ř m2/g oproti vzorku TS-1/I, kde se velikost krystalĤ pohybuje okolo 
0,40 μm a specifický povrch je tak menší Ě460 m2/g). ůdsorpční isotermy TS-1/I a TS-1/II 
jsou isotermy prvního druhu, které jsou charakteristické pro mikroporézní materiály, jako 
jsou napĜ. zeolity [74,75].  
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V lamelárním katalyzátoru ĚTS-1/lamě je molární pomČr kĜemíku a titanu Si/Ti = 44. V 
pĜípadČ katalyzátoru TS-1/PiliSi je část mezivrstevného prostoru vyplnČna pilíĜi z oxidu 
kĜemičitého vzniklého hydrolýzou tetraethyl ortosilikátu. Molární pomČr mezi kĜemíkem a 
titanem je v tomto pĜípadČ 55. Velikost specifického povrchu obou typĤ je srovnatelná Ě576 
a 575 m2/gě a je patrné, že vykazují vyšší specifický povrch než je tomu u materiálĤ TS-1/I 
a TS-1/II. NejvČtší celkový objem pórĤ má lamelární katalyzátor TS-1/lam (viz tabulka 15). 
U adsorpčních izoterem lamelárního a pilíĜovaného titanosilikátu-1 Ěobrázek 12) jsou 
pĜítomny hysterezní smyčky, které svČdčí o pĜítomnosti mezopórĤ. Jedná se o adsorpční 
isotermy typu IV, pro které je charakteristická právČ hysterezní smyčka [75].  
 
 Obrázek 12: Sorpční izotermy použitých katalyzátorĤ; TS-1/I - Si/Ti = 4ř ĚmodĜeě;  
TS-1/II - Si/Ti = 35 ĚzelenČě; TS-1/lam - lamelární struktura ĚčervenČě; 
 TS-1/PiliSi - pilíĜovaná struktura ĚčernČě 
 
Na snímcích z Ĝádkovacího elektronového mikroskopu je jasnČ patrná odlišná 
morfologie lamelárního Ěobrázek 13dě a pilíĜovaného katalyzátoru Ěobrázek 13c)  
ve srovnání s klasickým TS-1 Ěobrázek 13a a 13bě. Katalyzátory TS-1/I a TS-1/II mají 
krystaly hexagonálního tvaru, které se odlišují pouze svou velikostí Ě0,40 oproti 0,15 μm).   
U pilíĜované struktury Ěobr. 13cě došlo jednak ke zvČtšení velikosti jednotlivých krystalĤ a 
je zde také patrná pĜítomnost aglomerátĤ vrstev. V pĜípadČ lamelární struktury (obr. 13d) 
dominují nepravidelné srĤsty tabulkovitých krystalĤ. 
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Obrázek 13: SEM snímky katalyzátorĤ; (a) TS-1/1 - Si/Ti = 49; (b) TS-1/II - Si/Ti = 35; 
(c) TS-1/PiliSi - pilíĜovaná struktura; (d) TS-1/lam - lamelární struktura 
 
4.2. Reprodukovatelnost výsledkĤ 
Testy byly provedeny na katalyzátorech TS-1/I a TS-1/II a na dvou odlišných 
aparaturách, a to Starfish a Synthesis 1. Cílem bylo srovnání získaných výsledkĤ a vyloučení 
vlivu samotné aparatury na prĤbČh experimentu. Všechny experimenty byly provádČny pĜi 
pomČru substrát/katalyzátor Ěs/cě = 20 a pomČru substrát/peroxid vodíku Ěs/H2O2) = 2. To 
znamená, že H2O2 bylo 0,5 ekvivalentu vzhledem k substrátu – fenyl(methyl)sulfidu. 
PĜehled provedených experimentĤ a dosažených konverzí je k vidČní v tabulce 16.  
 
Tabulka 16: Reprodukovatelnost výsledkĤ  
Exp. Teplota 
[°C] 
Katalyzátor Aparatura Konverze FMS (4 h) 
[%] 
EXP_1 30  TS-1/I Starfish 40,4 
EXP_2 30 TS-1/I Synthesis 1 45,6 
EXP_3 30 TS-1/II Starfish 42,5 
EXP_4 30  TS-1/II Synthesis 1 38,0 
EXP_5 30  - Starfish 17,3 
EXP_6 30 - Synthesis 1 16,8 
TS-1/I - Si/Ti = 49; TS-1/II - Si/Ti = 35 
 
Na obrázku 14a jsou zachyceny konverzní závislosti oxidace fenylĚmethylěsulfidu 
peroxidem vodíku pĜi použití katalyzátoru TS-1/I (Si/Ti = 49) za teploty 30 °C, a to  
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na aparaturách Starfish a Synthesis 1. Po 4 hodinách bylo dosaženo konverze 
fenyl(methyl)sulfidu 40,4 % na aparatuĜe Starfish a 45,6 % na aparatuĜe Synthesis 1. Na 
obrázku 14b jsou znázornČny selektivity k produktĤm. Jak u aparatury Starfish, tak u 
aparatury Synthesis 1 vznikaly produkty v pomČru pĜibližnČ 65 : 35 = fenylĚmethylěsulfoxid 
: fenyl(methyl)sulfon.  
 
 
Obrázek 14: Srovnání prĤbČhĤ reakcí fenylĚmethylěsulfidu s peroxidem vodíku na 
odlišných aparaturách: Starfish ĚEXP_1ě a Synthesis 1 ĚEXP_2ě pĜi použití katalyzátoru 
TS-1/I (Si/Ti = 49); (a) konverze FMS; (b) selektivita k produktĤm 
 
Na obrázku 15a jsou znázornČny konverze fenylĚmethylěsulfidu pĜi použití katalyzátoru 
TS-1/II ĚSi/Ti = 35ě pĜi teplotČ 30 °C. Reakce probíhaly na aparatuĜe Starfish Ědosažená 
konverze po 4 hodinách byla 3Ř %ě a na aparatuĜe Synthesis 1 Ěkonverze výchozí látky po 4 
hodinách byla 42,5 %). KĜivky selektivit k fenyl(methyl)sulfoxidu a fenyl(methyl)sulfonu 
jsou na obrázku 15b. Je z nich patrné, že fenylĚmethylěsulfoxid a fenylĚmethylě sulfon 
vznikaly pĜibližnČ v pomČru 70 : 30 po celou dobu reakce. 
 
 
Obrázek 15: Srovnání prĤbČhĤ reakcí fenylĚmethylěsulfidu s peroxidem vodíku na 
odlišných aparaturách: Starfish ĚEXP_3ě a Synthesis 1 ĚEXP_4ě pĜi použití katalyzátoru 
TS-1/II (Si/Ti = 35); (a) konverze FMS; (b) selektivita k produktĤm 
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Na obrázku 16a jsou zachyceny prĤbČhy konverzí fenyl(methyl)sulfidu pĜi 
nekatalyzované reakci, která probíhala za teploty 30 °C, a to na aparaturách Starfish a 
Synthesis 1. Konverze fenyl(methyl)sulfidu dosažená po 4 hodinách v pĜípadČ aparatury 
Starfish byla 16,8 % a v pĜípadČ Synthesis 1 to bylo 17,3 %. KĜivky selektivit k produktĤm 
jsou na obrázku 16b. Selektivita k fenyl(methyl)sulfoxidu se v prĤbČhu reakce zvyšovala 
z 50 na 55 %, kdežto selektivita k fenyl(methyl)sulfonu klesala z 50 na 45 %, což je odlišný 
prĤbČh oproti reakcím, které probíhaly v pĜítomnosti katalyzátorĤ TS-1/I a TS-1/II, kdy 
pĜevažoval sulfoxid jako produkt nad sulfonem okolo 65 – 70 %. 
 
 
Obrázek 16: Srovnání prĤbČhĤ nekatalyzovaných reakcí fenylĚmethylěsulfidu s peroxidem 
vodíku na odlišných aparaturách: Starfish (EXP_5) a Synthesis 1 (EXP_6); (a) konverze 
FMS; (b) selektivita k produktĤm: FMSO (▲ě, FMSO2 Ě■ě 
 
Srovnatelné hodnoty konverzí výchozí látky vykazovaly katalyzátory TS-1/I a TS-1/II 
ĚprĤmČrné hodnoty konverzí byly 43,0 % v pĜípadČ TS-1/I a 40,3 % v pĜípadČ TS-1/II). 
Obdobný byl i prĤbČh, který se projevil pozvolným nárĤstem konverzí bČhem celé reakce, 
zatímco u nekatalyzované reakce byl patrný rychlý prĤbČh reakce, kdy po hodinČ už 
nedocházelo k nárĤstu hodnot konverze. U katalyzované reakce lze od začátku sledovat 
konstantní pomČry selektivit k produktĤm, ale u nekatalyzované reakce selektivita k 
sulfoxidu v prĤbČhu reakce mírnČ rostla Ěz 50 % na 55 %ě. V pĜípadČ reakcí katalyzovaných 
katalyzátory TS-1/I a TS-1/II byly pomČry fenylĚmethylěsulfoxidu ku fenyl(methyl)sulfonu 
pĜibližnČ 70 : 30, zatímco u nekatalyzované reakce byly pomČry mezi 
fenyl(methyl)sulfoxidem a fenyl(methyl)sulfonem 55 : 45 v závČru reakce. 
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PrĤbČhy odpovídajících kĜivek jsou si velice blízké, odlišnosti v jejich prĤbČhu lze spíše 
pĜičíst nepĜesnostem mČĜení. Z uvedených grafĤ tedy plyne, že výsledný prĤbČh reakce a 
získané hodnoty konverzí a selektivit nejsou ovlivnČny typem použité aparatury.  
 
 
4.3.  Vliv struktury katalyzátoru 
Lze očekávat, že významný vliv na prĤbČh reakce má struktura použitého katalyzátoru. 
Celkem byly použity čtyĜi odlišné katalyzátory, a to katalyzátor TS-1 lišící se pomČrem 
kĜemíku a titanu, dále pak pilíĜovaný katalyzátor TS-1 (TS-1/PiliSi) a lamelární TS-1  
(TS-1/lam). Experimenty byly provádČny pĜi pomČrech substrát/katalyzátor Ěs/cě = 20 a 
substrát/peroxid vodíku Ěs/H2O2) = 2. Jelikož bylo použito pouze 0,5 ekvivalentu peroxidu 
vodíku, mĤže reagovat pouze polovina fenyl(methyl)sulfidu (tj. maximální možná konverze 
je 50 %). Dosažené konverze fenyl(methyl)sulfidu jsou spolu s podmínkami reakce uvedeny 
v tabulce 17.  
 
Tabulka 17: Výsledky vlivu struktury katalyzátoru 
Experiment Teplota 
[°C] 
Katalyzátor Konverze FMS (4 h) 
[%] 
EXP_2 30  TS-1/I 45,6 
EXP_3 30  TS-1/II 42,5 
EXP_7 30  TS-1/PiliSi 47,6 
EXP_8 30  TS-1/lam 49,8 
TS-1/I - Si/Ti = 49; TS-1/II - Si/Ti = 35; TS-1/PiliSi - pilíĜovaná struktura; TS-1/lam -  
lamelární struktura 
 
Z konverzních závislostí (obr. 17a) plyne, že prakticky úplné konverze nejrychleji 
dosáhl lamelární katalyzátor. V pĜípadČ tohoto katalyzátoru bylo maximální konverze 
dosaženo už v prvních 45 minutách, kdy reagovalo témČĜ všechno možné množství sulfidu. 
Po 4 hodinách bylo dosaženo konverze sulfidu 49,8 %. Pozvolný nárĤst konverze 
vykazovaly zbylé katalyzátory, jejichž konverzní kĜivky mají obdobný prĤbČh. Reakce 
probíhaly ve srovnání s lamelárním katalyzátorem pomaleji a ani po 4 hodinách nebyla 
dosažena plná konverze. V pĜípadČ katalyzátoru TS-1/I (Si/Ti = 49) byla konverze sulfidu 
po 4 hodinách 45,6 %, v pĜípadČ TS-1/II (Si/Ti = 35) byla 42,5 % a u katalyzátoru TS-1/PiliSi 
bylo dosaženo konverze 47,6 %.  
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Na obrázku 17b jsou znázornČny kĜivky selektivit  produktĤ reakce pĜi použití rĤzných 
katalyzátorĤ. S lamelárním katalyzátorem, probíhala oxidace fenylĚmethylěsulfidu na 
fenyl(methyl)sulfoxid. PilíĜovaný TS-1 byl selektivní pĜedevším pro sulfoxid, a to hlavnČ 
v pozdČjším prĤbČhu reakce (90 %). U klasických struktur TS-1 se selektivity k 
fenyl(methyl)sulfoxidu a fenyl(methyl)sulfonu v prĤbČhu reakce mČnily jen mírnČ. 
V pĜípadČ katalyzátoru TS-1/I vznikaly fenyl(methyl)sulfoxid a fenyl(methyl)sulfon 
pĜibližnČ v pomČru 65 : 35 a v pĜípadČ TS-1/II byl pomČr mezi produkty pĜibližnČ 70 : 30. 
 
 
Obrázek 17: Srovnání vlivu struktury použitých katalyzátorĤ na prĤbČh oxidace 
fenylĚmethylěsulfidu pomocí peroxidu vodíku pĜi použití katalyzátorĤ TS-1/I – SiTi = 49 
ĚčernČě, TS-1/II – Si/Ti = 35 ĚmodĜeě, TS-1/PiliSi ĚzelenČě a TS-1/lam ĚčervenČě;  
(a) konverze FMS; (b) selektivita k produktĤm 
 
Ze srovnání jednotlivých struktur plyne, že pĜi použití lamelární struktury bylo 
maximální konverze dosaženo bČhem 45 minut od pĜidání oxidačního činidla. Tento 
katalyzátor je vysoce selektivní pro fenylĚmethylěsulfoxid a je tedy ideální v pĜípadČ, kdy je 
žádoucí oxidace pouze do prvního stupnČ. Obdobnou selektivitu vykazuje i použitá 
pilíĜovaná forma katalyzátoru TS-1, prĤbČh reakce byl ale pomalejší. S klasickým 
katalyzátorem TS-1/I ĚSi/Ti = 4řě bylo dosaženo konverze FMS 45,6 % oproti konverzi  
42,5 % v pĜípadČ katalyzátoru TS-1/II (Si/Ti = 35). U obou materiálĤ lze sledovat  
od začátku konstantní pomČry selektivit k produktĤm; pomČry fenylĚmethylěsulfoxidu  
ku fenylĚmethylěsulfonu byly pĜibližnČ 65 : 35. 
 
4.4. Vliv teploty 
Vliv teploty (viz tabulka 18) byl sledován na klasickém katalyzátoru TS-1/I (Si/Ti = 49), 
reakce probíhaly pĜi 0, 10, 30 a 60 °C. Pro srovnání byly testy provedeny i  
na katalyzátoru TS-1/lam a to pĜi 0 a 30 °C. Za vyšších teplot reakce nebyla testována 
z dĤvodu jejího rychlého prĤbČhu už pĜi 30 °C Ěviz obrázek 20). Všechny experimenty byly 
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provádČny pĜi pomČru substrát/katalyzátor Ěs/cě = 20. OpČt bylo použito pouze 0,5 
ekvivalentu peroxidu vodíku, takže maximální možná konverze fenyl(methyl)sulfidu – FMS 
jako výchozí látky je 50 %. 
 
Tabulka 18: Výsledky vlivu teploty 
Exp. Teplota 
[°C] 
Katalyzátor Konverze FMS (4 h) 
[%] 
EXP_9 0 TS-1/I 21,1 
EXP_10 10 TS-1/I 22,1 
EXP_2 30 TS-1/I 45,6 
EXP_11 60 TS-1/I 47,6 
EXP_12 0 TS-1/lam 37,9 
EXP_8 30 TS-1/lam 49,8 
TS-1/I - Si/Ti = 49; TS-1/lam - lamelární struktura 
 
V tabulce 1Ř a na obrázku 18 je znázornČn prĤbČh konverzních kĜivek 
fenyl(methyl)sulfidu za rĤzných teplot pĜi použití katalyzátoru TS-1/I a jejich maximální 
dosažené konverze po 4 hodinách reakce. Za nízkých teplot Ě0 a 10 °Cě bylo dosaženo 
nízkých konverzí FMS jako výchozí látky (21,1 % pro 0 °C a 22,1 % pro 10 °Cě. Z prĤbČhĤ 
tČchto kĜivek vyplývá, že k reakci došlo bČhem prvních 30 minut po pĜidání oxidačního 
činidla a poté už žádná reakce nadále neprobíhala. PĜi 60 °C je zĜejmý rychlý prĤbČh reakce, 
kdy s peroxidem vodíku reagovalo veškeré možné množství výchozího sulfidu už na počátku 
reakce Ěmax. dosažená konverze sulfidu byla 47,6 %). PĜi 30 °C byl prĤbČh reakce 
pozvolnČjší a maximální konverze sulfidu 45,6 % bylo dosaženo až po 4 hodinách.  
 
Obrázek 18: Srovnání vlivu teploty na prĤbČh oxidace fenylĚmethylěsulfidu pomocí 
peroxidu vodíku pĜi použití katalyzátorĤ TS-1/I, 0 °C ĚmodĜeě, 10 °C ĚčervenČě, 30 °C 
ĚčernČě, 60 °C ĚčervenČě 
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Na obrázku 19 jsou kĜivky selektivit k fenyl(methyl)sulfoxidu (obr. 19a) a 
fenyl(methyl)sulfonu (obr. 19b) za použití katalyzátoru TS-1/I. Z prĤbČhĤ je patrné, že 
teplota reakční smČsi má vliv na vznik jednotlivých produktĤ. PĜi 0 °C je pomČr produktĤ 
velmi podobný jako pĜi nekatalyzované reakci Ěv obou pĜípadech FMSO : FMSO2 = 55 : 
45ě, podobnČ jako celkový prĤbČh reakce. PĜi 10 °C má reakce srovnatelný prĤbČh jako 
nekatalyzovaný test, ale pomČry produktĤ jsou již srovnatelné s tČmi dosaženými za vyšších 
teplot. PĜi vyšších teplotách pĜevažuje sulfoxid jako produkt nad sulfonem okolo 65 – 70 %, 
selektivita s teplotou mírnČ roste. 
 
 
Obrázek 19: Srovnání vlivu teploty na prĤbČh oxidace fenylĚmethylěsulfidu pomocí 
peroxidu vodíku pĜi použití katalyzátorĤ TS-1/I, 0 °C ĚmodĜeě, 10 °C ĚzelenČě, 30 °C 
ĚčernČě, 60 °C ĚčervenČě; Ěaě selektivita k FMSO; Ěbě selektivita k FMSO2 
 
Na obrázku 20a jsou zobrazeny konverzní kĜivky fenyl(methyl)sulfidu pĜi 0 a 30 °C  
za použití katalyzátoru TS-1/lam. U reakce, která probíhala pĜi teplotČ 0 °C, bylo dosaženo 
vyšších konverzí ve srovnání s klasickým TS-1/I (37,9 % oproti 21,1 %). PĜi 30 °C 
v pĜítomnosti TS-1/lam bylo maximální konverze dosaženo bČhem 45 minut od pĜidání 
peroxidu vodíku, kdy došlo k oxidaci maximálního množství výchozí látky, tj. bylo dosaženo 
max. možné konverze 4ř,Ř %. 
 
PĜi použití lamelárního katalyzátoru byl upĜednostňovaným produktem sulfoxid, a to 
pĜedevším za vyšších teplot, kdy vznikal výhradnČ tento produkt. Za teploty 0 °C probíhala 
oxidace do prvního i do druhého stupnČ. UpĜednostňovaným produktem byl sulfoxid, jehož 
selektivita v prĤbČhu reakce narĤstala ze 70 na 80 %. KĜivky selektivit jsou na obrázku 20b. 
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Obrázek 20: Srovnání vlivu teploty na prĤbČh oxidace fenylĚmethylěsulfidu pomocí 
peroxidu vodíku pĜi použití katalyzátorĤ TS-1/lam, 0 °C ĚmodĜeě, 30 °C ĚčervenČě; Ěaě 
konverze FMS; Ěbě selektivita k produktĤm 
 
Reakční rychlost elementárních reakcí a vČtšiny jednoduchých reakcí se s teplotou 
zvyšuje, ale u reakcí se složitým mechanismem to platit nemusí. Z prĤbČhĤ konverzních 
kĜivek vyplývá, že s rostoucí teplotou probíhala oxidace fenylĚmethylěsulfidu rychleji, jak 
v pĜípadČ klasického katalyzátoru TS-1, tak v pĜípadČ lamelárního TS-1. Vliv teploty  
na prĤbČh selektivit byl významný zejména u lamelární struktury, kde oxidace pĜi 30 °C 
probíhala pouze do prvního stupnČ na fenylĚmethylěsulfoxid, zatímco pĜi 0 °C vznikaly oba 
produkty, vedle sulfoxidu i fenyl(methyl)sulfon. 
 
4.5. Vliv pĜídavku rozdílného množství peroxidu vodíku 
Dosažené konverze pĜi použití peroxidu vodíku v polovičním množství vĤči 
fenylĚmethylěsulfidu a ve 2,5krát vČtším pĜebytku, jsou v tabulce 19. Experimenty byly 
provedeny na dvou odlišných strukturách katalyzátoru, a to na klasickém katalyzátoru  
TS-1/I (Si/Ti = 49) a na lamelárním TS-1. V prvním pĜípadČ bylo použito pouze 0,5 
ekvivalentu peroxidu vodíku ĚpomČr substrát/H2O2 = 2), maximální možná teoretická 
konverze FMS je 50 %. V druhém pĜípadČ byl použit nadbytek oxidačního činidla, a to 2,5 
ekvivalentu (pomČr substrát/H2O2 = 0,4). 
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Tabulka 19: Výsledky pĜídavku rozdílného množství peroxidu vodíku 
Exp. Katalyzátor s/H2O2 Konverze FMS (4 h) 
[%] 
EXP_2 TS -1/I 2 45,6 
EXP_13 TS-1/I 0,4 97,0 
EXP_8 TS-1/lam 2 49,8  
EXP_14 TS-1/lam 0,4 99,5 
TS-1/I - Si/Ti = 49; TS-1/lam - lamelární struktura 
 
Na obrázku 21a je zachycena závislost konverze výchozí látky – FMS na čase pĜi použití 
rozdílného množství oxidačního činidla Ě0,5 a 2,5 ekvivalentuě za použití katalyzátoru TS-
1/I (Si/Ti = 49). V pĜípadČ, kdy bylo použito 2,5 ekvivalentu oxidačního činidla, bylo 
dosaženo po 4 hodinách konverze ř7 %. PĜi použití pouze 0,5 ekvivalentu peroxidu vodíku, 
činila konverze dosažená po 4 hodinách 45,6 %. Na obrázku 21b je prĤbČh selektivit k 
produktĤm pĜi použití klasického TS-1 (Si/Ti = 49). Z jejich prĤbČhĤ je jasné, že u této 
struktury nemá množství oxidačního činidla vliv na selektivity k produktĤm, rozdílný je 
pouze prĤbČh reakce. V obou pĜípadech Ě0,5 ekv. a 2,5 ekv.ě byla reakce selektivnČjší pro 
fenyl(methyl)sulfoxid; produkty vznikaly v pomČru cca 60 : 40. 
 
 
Obrázek 21: Srovnání vlivu pĜídavku rozdílného množství H2O2, 0,5 ekvivalentu ĚzelenČě 
a 2,5 ekvivalentu ĚmodĜeě, na prĤbČh oxidace fenylĚmethylěsulfidu pĜi použití katalyzátorĤ 
TS-1/I; (a) konverze FMS; (b) selektivita k produktĤm
 
 
Na obrázku 22a je závislost konverze výchozí látky na čase pĜi použití oxidačního 
činidla v nadbytku (2,5 ekvivalentu) a v nedostatku Ě0,5 ekvivalentuě pĜi použití katalyzátoru 
TS-1/lam. V pĜípadČ, kdy bylo použito 2,5 ekvivalentu peroxidu vodíku, bylo dosaženo po 
4 hodinách konverze řř,5 %. PĜi použití 0,5 ekvivalentu peroxidu vodíku, bylo dosaženo 
konverze 49,8 %. Množství oxidačního činidla má pĜi použití katalyzátoru TS-1/lam vliv na 
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selektivity k produktĤm (obr. 22b). V pĜípadČ, kdy byl oxidačního činidla nedostatek Ě0,5 
ekv.ě vznikal výhradnČ fenylĚmethylěsulfoxid, kdežto v pĜípadČ nadbytku peroxidu vodíku, 
vznikal sulfoxid i sulfon v pomČru 60 : 40.  
 
  
Obrázek 22: Srovnání vlivu pĜídavku rozdílného množství H2O2, 0,5 ekvivalentu ĚzelenČě 
a 2,5 ekvivalentu ĚmodĜeě, na prĤbČh oxidace fenylĚmethyl)sulfidu pĜi použití katalyzátorĤ 
TS-1/lam; (a) konverze FMS; (b) selektivita k produktĤm
 
 
U katalyzátoru TS-1/I  nemČlo množství oxidačního činidla vliv na prĤbČh selektivit – 
v obou pĜípadech vznikaly produkty v pomČru 60 : 40. U katalyzátoru TS-1/lam byl prĤbČh 
selektivit k produktĤm odlišný: v pĜípadČ, kdy bylo použito 0,5 ekvivalentu peroxidu 
vodíku, probíhala oxidace pouze do prvního stupnČ za vzniku fenylĚmethylěsulfoxidu, ale 
v pĜípadČ 2,5 ekvivalentu peroxidu vodíku vznikal jak sulfoxid, tak sulfon v pomČru 60 : 40. 
PĜi použití nadbytku oxidačního činidla tedy došlo ke ztrátČ selektivity vĤči jedinému 
produktu a katalyzátor TS-1/lam vykazoval podobné vlastnosti jako klasické struktury  
TS-1. 
 
4.6. Vliv rozdílného dávkování peroxidu vodíku 
V tabulce 20 jsou shrnuty výsledky rozdílného dávkování peroxidu vodíku. 2,5 ekv. 
peroxidu vodíku Ěs/H2O2 = 0,4) bylo k reakční smČsi pĜidáno jednorázovČ nebo postupnČ. 
PĜi postupném dávkování H2O2 bylo k reakční smČsi každou hodinu pĜidáno  
0,5 ekvivalentu tak, aby celkové množství oxidačního činidla odpovídalo 2,5 ekvivalentu  
k FMS. Reakce byla testována na dvou strukturních modifikacích: TS-1/I a TS-1/lam.  
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Tabulka 20: Výsledky rozdílného dávkování peroxidu vodíku 
Experiment s/H2O2 Katalyzátor Dávkování Konverze FMS (4 h a 5h) 
[%] 
EXP_13 0,4 TS-1/I JednorázovČ 97,0 
EXP_15 0,4 TS-1/I PostupnČ 91,6 
EXP_14 0,4 TS-1/lam JednorázovČ 99,5 
EXP_16 0,4 TS-1/lam PostupnČ 91,5 
TS-1/I - Si/Ti = 49; TS-1/lam - lamelární struktura 
 
V pĜípadČ, kdy byl peroxid vodíku pĜidán jednorázovČ, došlo k rychlé reakci, probČhla 
oxidace vČtšiny výchozí látky (konverze cca 82 %) a poté reakce probíhala pozvolna  
ke konverzi 97 a 99 % po 4 hodinách (obr. 23). PĜi postupném dávkování došlo po pĜidání 
oxidačního činidla k rychlému nárĤstu konverze (konverze cca 20 %). Poté reakce probíhala 
pozvolna, až do chvíle, kdy byl pĜidán další peroxid vodíku. V pĜípadČ, kdy byl peroxid 
vodíku pĜidán jednorázovČ, bylo dosaženo vyšších konverzí FMS (97 % oproti 91,6 % v 
pĜípadČ TS-1/1 a 99,5 % oproti 91,5 % v pĜípadČ TS-1/lam).  
 
 
Obrázek 23: Srovnání vlivu rozdílného dávkování H2O2: jednorázovČ ĚmodĜeě a postupnČ 
ĚzelenČě na prĤbČh konverzí pĜi použití katalyzátorĤ: (a) TS-1/I; (b) TS-1/lam 
 
Cílem tohoto experimentu bylo sledovat, jak se pĜi postupném dávkování H2O2 mČní 
výtČžky produktĤ. PĜedpoklad byl, že pĜi postupném dávkování začne v určité fázi reakce 
vznikat fenylĚmethylěsulfon na úkor fenylĚmethylěsulfoxidu.  Z obrázku 24 je jasné, že pĜi 
jednorázovém pĜídavku oxidačního činidla byl po celou dobu reakce pĜevažujícím 
produktem fenyl(methyl)sulfoxid. PĜi postupném dávkování H2O2 do určitého okamžiku 
(160 minut v pĜípadČ TS-1/I a 200 minut v pĜípadČ TS-1/lam) pĜevažoval sulfoxid, který 
dále reagoval za vzniku sulfonu; v reakční smČsi tak začal pĜevažovat fenylĚmethylěsulfon. 
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Obrázek 24: Srovnání vlivu rozdílného dávkování H2O2: jednorázovČ ĚčervenČ, černČě a 
postupnČ ĚzelenČ, modĜeě na výtČžky produktĤ pĜi použití katalyzátorĤ: Ěaě TS-1/I;  
(b) TS-1/lam 
 
Z kĜivek selektivit na obrázku 25 je patrné, že pĜi postupném dávkování oxidačního 
činidla s postupem času klesala selektivita k fenyl(methyl)sulfoxidu (FMSO) a naopak 
narĤstala selektivita k fenyl(methyl)sulfonu (FMSO2). Po určité dobČ (okolo 160 minut  
pro TS-1/I a 200 minut pro TS-1/lam) se reakce stala více selektivní pro sulfon. Z prĤbČhu 
selektivit je zĜejmé, že po pĜidání H2O2 se selektivita skokovČ zmČnila a poté zĤstala 
nemČnná až do pĜidání dalšího H2O2. V pĜípadČ, kdy byl H2O2 pĜidán jednorázovČ byly 
selektivity k produktĤm konstantní a FMSO : FMSO2 = 60 : 40. 
 
 
Obrázek 25: Srovnání vlivu rozdílného dávkování H2O2, jednorázovČ ĚmodĜeě a postupnČ 
ĚzelenČě, na selektivity k fenyl(methyl)sulfoxidu – FMSO a fenyl(methyl)sulfonu – FMSO2 
pĜi použití katalyzátorĤ: Ěaě TS-1/I; (b) TS-1/lam 
 
 
4.7. Vliv rozdílného pomČru substrát/katalyzátor 
VČtšina experimentĤ byla provádČna pĜi pomČru substrát/katalyzátor Ěs/cě = 20. Bylo 
otázkou, jak bude reakce probíhat v pĜípadČ menšího množství katalyzátoru, konkrétnČ  
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pĜi pomČru substrát/katalyzátor Ěs/cě = 100. Experimenty byly provedeny na klasickém 
katalyzátoru TS-1 pĜi pomČru substrát/katalyzátor Ěs/cě = 20 a 100 Ěviz tabulka 21ě.  
 
Tabulka 21: Výsledky rozdílného pomČru substrát/katalyzátor Ěs/cě 
Experiment Katalyzátor s/c Konverze FMS (4 h) 
[%] 
EXP_2 TS-1/I 20 45,6 
EXP_17 TS-1/I 100 18,0 
TS-1/I - Si/Ti = 49 
 
PĜi použití menšího množství katalyzátoru (s/c = 100) byla po 4 hodinách dosažena 
konverze 18 %, ve srovnání s obvykle užívaným množstvím katalyzátoru Ěs/c = 20), kdy 
bylo po 4 hodinách od pĜidání oxidačního činidla dosaženo konverze 45,6 % (obr. 26a). 
Konverze fenyl(methyl)sulfidu dosažená s 5x menším množstvím katalyzátoru je 
srovnatelná s nekatalyzovanou reakcí Ěviz tabulka 22ě, kdy bylo po 4 hodinách dosaženo 
konverze výchozí látky cca 17 %. PrĤbČh reakce je rovnČž velmi podobný Ěviz obr. 26a a 
27a). PĜi nižším obsahu katalyzátoru byla selektivita obou produktĤ srovnatelná, oproti 
experimentĤm pĜi pomČru substrát/katalyzátor = 20, kdy byla reakce výraznČ selektivní pro 
sulfoxid (produkty vznikaly v pomČru 60 : 40). 
 
 
Obrázek 26: Srovnání vlivu rozdílného pomČru substrát/katalyzátor (s/c) na prĤbČh 
oxidace fenylĚmethylěsulfidu pomocí peroxidu vodíku pĜi použití katalyzátorĤ TS-1/I; (a) 
konverze FMS: (s/c) = 20 ĚčernČě, (s/c) = 100 ĚmodĜeě; (b) selektivita k produktĤm: FMSO 
(▲ě, FMSO2 Ě■ě 
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4.8. Vliv pĜítomnosti a aktivace katalyzátoru 
Aktivace katalyzátoru odstraní nežádoucí látky ze struktury a aktivní centra se tak stávají 
snáze dostupná pro reagující molekuly. Byl sledován vliv pĜítomnosti a aktivace 
katalyzátoru na prĤbČh reakce za použití klasického katalyzátoru TS-1. Výsledky konverzí 
jsou shrnuty v tabulce 22. Ve všech pĜípadech byl pomČr  substrát/peroxid vodíku Ěs/H2O2) 
= 2 a v pĜípadČ katalyzovaných reakcí byl pomČr substrát/katalyzátor Ěs/cě = 20. 
 
Tabulka 22: Výsledky vlivu pĜítomnosti a aktivace katalyzátoru 
Exp. Katalyzátor Aktivace Konverze FMS (4 h) 
[%] 
EXP_2 TS-1/I ůktivován 45,6 
EXP_18 TS-1/I Neaktivován 36,7 
EXP_19 TS-1/I Neaktivován 34,9 
EXP_5 - - 17,3 
EXP_6 - - 16,8 
TS-1/I - Si/Ti = 49 
 
Podle očekávání poskytl nejvyšší konverze výchozí látky aktivovaný katalyzátor, po 4 
hodinách byla dosažena konverze 45,6 % (viz obr. 27a). Ve srovnání s nekatalyzovanou 
reakcí, pĜi které bylo dosaženo konverze okolo 17 %, byla konverze FMS v pĜípadČ 
neaktivovaného katalyzátoru po 4 hodinách rovna 36,7 a 34,ř %. Z prĤbČhu nekatalyzované 
reakce je patrné, že oxidace probíhá i bez katalyzátoru, ale dosažené konverze jsou oproti 
katalyzovaným reakcím nižší. Na obrázku 27b jsou prĤbČhy selektivit k produktĤm reakce. 
Z grafu je zĜejmé, že aktivace nemá na vývoj selektivit vliv. V obou pĜípadech byla reakce 
selektivnČjší pro sulfoxid a oba produkty vznikaly v pomČru 65 : 35. Oproti tomu, když 
v reakční smČsi nebyl pĜítomen katalyzátor, byla selektivita obou produktĤ srovnatelná. 
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Obrázek 27: Srovnání vlivu aktivace a pĜítomnosti katalyzátoru, TS-1/I - aktivovaný 
ĚčernČě, TS-1/I - neaktivovaný ĚmodĜe a červenČě, bez katalyzátoru ĚzelenČě, na prĤbČh 
oxidace fenylĚmethylěsulfidu pomocí peroxidu vodíku, (a) konverze FMS; (b) selektivita 
k produktĤm: bez katalyzátoru (FMSO (▲ě, FMSO2 Ě■ě) 
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5. ZÁVċR 
Byly testovány čtyĜi typy katalyzátorĤ na bázi titanosilikátĤ-1 (TS-1ě se srovnatelným 
obsahem titanu ve struktuĜe jako nositelem katalytické aktivity. Vedle klasicky pĜipravené 
formy TS-1 Ěmikroporézní strukturaě byly pro srovnání použity novČ pĜipravené typy 
katalyzátorĤ Ělamelární a pilíĜovaný TS-1). Testovaná molekula - fenyl(methyl)sulfid, byla 
zvolena s ohledem k velikosti pórĤ klasických katalyzátorĤ TS-1, pro srovnání získaných 
konverzí a pĜedevším selektivit k produktĤm reakce. Cílem bylo sledovat, jaký vliv má 
zmČna reakčních podmínek Ěteplota, struktura katalyzátoru, množství katalyzátoru, 
pĜítomnost a aktivace katalyzátoru, nebo množství oxidačního činidlaě na prĤbČh samotné 
reakce. 
 
PĜi nekatalyzované reakci bylo dosaženo konverzí fenyl(methyl)sulfidu (FMS) 16,8 – 
17,3 % pĜi srovnatelných selektivitách k produktĤm fenylĚmethylěsulfoxidu a 
fenyl(methyl)sulfonu. Vyšší konverze byly získány v pĜítomnosti neaktivovaného 
katalyzátoru (TS-1/I), a to v rozmezí 34,9 až 36,7 %. V pĜípadČ, kdy byl použit aktivovaný 
katalyzátor, činila konverze témČĜ 50 % v závislosti na použité struktuĜe katalyzátoru a  
na teplotČ reakční smČsi.  
 
TS-1/lam je výhodný pĜedevším v pĜípadČ, kdy je žádoucí oxidace pouze do prvního 
stupnČ, jelikož jako jediný produkt vzniká fenylĚmethylěsulfoxid, selektivita k tomuto 
produktu je témČĜ 100 %. Podobné selektivity vykazuje také pilíĜovaný TS-1 (TS-1/PiliSi), 
pĜi jehož použití vzniká pĜevážnČ sulfoxid Ěř0 %ě, prĤbČh reakce je ale pomalejší. Výsledky 
pĜi použití klasických TS-1 jsou srovnatelné. V obou pĜípadech byla reakce selektivnČjší  
pro sulfoxid a oba produkty vznikaly pĜibližnČ v pomČru 65 : 35. 
 
S rostoucí teplotou probíhala reakce podle očekávání rychleji. Teplota reakční smČsi 
mČla vliv na vznik jednotlivých produktĤ, s teplotou selektivita k fenyl(methyl)sulfoxidu 
rostla. U lamelární struktury probíhala oxidace pĜi 30 °C pĜevážnČ do prvního stupnČ  
na fenylĚmethylěsulfoxid, zatímco za teploty 0 °C probíhala oxidace do prvního i do druhého 
stupnČ. UpĜednostňovaným produktem byl sulfoxid, jehož selektivita v prĤbČhu reakce 
narĤstala ze 70 na Ř0 %. V pĜípadČ klasické TS-1 se pĜi 0 °C celkový prĤbČh reakce a pomČr 
produktĤ velmi podobal nekatalyzované reakci Ěv obou pĜípadech FMSO : FMSO2 = 55 : 
45ě. PĜi 10 °C mČla reakce srovnatelný prĤbČh jako nekatalyzovaný test, ale pomČry 
produktĤ již byly srovnatelné s tČmi dosaženými za vyšších teplot. PĜi vyšších teplotách 
pĜevažuje sulfoxid jako produkt nad sulfonem okolo 65 – 70 %. 
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Množství oxidačního činidla a jeho rozdílné dávkování mČlo velký vliv na selektivity 
k produktĤm. V pĜípadČ lamelární struktury, kdy bylo použito 0,5 ekv. peroxidu vodíku vĤči 
fenylĚmethylěsulfidu, vznikal výhradnČ fenylĚmethylěsulfoxid, kdežto v pĜípadČ nadbytku 
peroxidu vodíku, vznikal sulfoxid i sulfon v pomČru 60 : 40.  V pĜípadČ, kdy byl peroxid 
vodíku dávkován postupnČ, bylo dosaženo nižších konverzí, než v pĜípadČ, kdy byl pĜidán 
jednorázovČ.  PĜi postupném dávkování došlo k významné zmČnČ selektivit  
k produktĤm. Ve všech ostatních pĜípadech byla reakce více selektivní pro sulfoxid, ale pĜi 
postupném dávkování oxidačního činidla v samém závČru reakce vznikal sulfon na úkor 
sulfoxidu. 
 
Jelikož novČ pĜipravené struktury TS-1/lam a TS-1/PiliSi projevily odlišné a vĤči 
reakčním podmínkám ohýbatelné vlastnosti, bylo by velmi zajímavé se v budoucnu zamČĜit 
na reakce objemnČjších molekul, u kterých by lépe vynikly vlastnosti jednotlivých 
katalyzátorĤ a díky pĜítomnosti mezopórĤ tak rozšíĜit jejich možná uplatnČní. 
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PěÍLOHY 
PĜíloha 1: EXP_1 (TS-1/I, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH202 
[%]
 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 16,9 33,8 10,4 6,2 0,6 0,4 1,0 
30 18,0 35,9 11,2 6,8 0,6 0,4 1,0 
45 23,3 46,6 14,6 9,1 0,6 0,4 1,0 
60 27,3 54,6 17,3 10,9 0,6 0,4 1,0 
120 29,8 59,6 19,8 11,5 0,7 0,4 1,1 
180 39,9 79,7 27,0 14,9 0,7 0,4 1,1 
240 40,4 80,7 27,2 15,3 0,7 0,4 1,1 
PĜíloha 2: EXP_2 (TS-1/I, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH202 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 18,3 36,7 11,6 6,6 0,6 0,4 1,0 
30 21,8 43,6 13,5 8,2 0,6 0,4 1,0 
45 24,2 48,4 15,0 9,2 0,6 0,4 1,0 
60 27,2 54,4 16,9 10,6 0,6 0,4 1,0 
120 33,6 67,1 21,4 13,4 0,6 0,4 1,0 
180 41,0 82,0 26,5 16,5 0,6 0,4 1,0 
240 45,6 91,2 29,3 17,8 0,6 0,4 1,0 
PĜíloha 3: EXP_3 (TS-1/II, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH202 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 16,2 32,3 10,5 5,4 0,6 0,3 1,0 
30 19,7 39,5 13,1 6,7 0,7 0,3 1,0 
45 22,1 44,2 14,9 7,6 0,7 0,3 1,0 
60 24,6 49,1 16,6 8,3 0,7 0,3 1,0 
120 36,0 72,0 25,5 12,3 0,7 0,3 1,1 
180 38,2 76,3 27,4 12,5 0,7 0,3 1,0 
240 42,5 85,0 30,6 13,4 0,7 0,3 1,0 
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PĜíloha 4: EXP_4 (TS-1/II, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas 
odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH202 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 15,4 30,7 10,3 5,2 0,7 0,3 1,0 
30 17,7 35,4 12,2 6,1 0,7 0,3 1,0 
45 21,1 42,3 14,8 7,1 0,7 0,3 1,0 
60 24,3 48,6 17,5 8,1 0,7 0,3 1,1 
120 31,6 63,2 22,6 9,9 0,7 0,3 1,0 
180 36,5 73,1 27,4 11,4 0,7 0,3 1,1 
240 38,0 76,1 29,0 11,7 0,8 0,3 1,1 
PĜíloha 5: EXP_5 Ěblank, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH202 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 15,9 31,8 9,2 5,3 0,5 0,5 0,9 
30 15,7 31,5 9,0 5,1 0,5 0,5 0,9 
45 16,3 32,5 9,0 5,1 0,5 0,5 0,9 
60 16,6 33,1 9,3 5,2 0,5 0,5 0,9 
120 17,3 34,6 9,8 5,2 0,5 0,5 0,9 
180 17,5 35,1 10,4 5,3 0,5 0,5 0,9 
240 17,3 34,7 10,5 5,3 0,5 0,5 0,9 
PĜíloha 6: EXP_6 Ěblank, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH202 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
20 18,1 36,1 9,4 7,9 0,5 0,5 1,0 
40 19,4 38,8 9,0 6,7 0,5 0,5 1,0 
60 17,5 35,1 9,3 7,5 0,5 0,5 1,0 
120 17,6 35,1 9,3 7,6 0,5 0,5 1,0 
180 18,7 37,5 9,4 7,5 0,6 0,4 1,0 
240 16,8 33,5 0,1 7,1 0,6 0,5 1,1 
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PĜíloha 7: EXP_7 (TS-1/PiliSi, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH202 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 19,9 39,9 14,5 5,8 0,7 0,3 1,0 
30 23,4 46,8 18,3 5,7 0,8 0,2 1,0 
45 26,9 53,7 21,8 5,8 0,8 0,2 1,0 
60 30,6 61,2 25,8 6,0 0,8 0,2 1,0 
120 38,3 76,7 34,0 6,2 0,9 0,2 1,1 
180 44,6 89,2 40,5 6,3 0,9 0,1 1,1 
240 47,6 95,1 43,9 6,3 0,9 0,1 1,1 
PĜíloha Ř: EXP_8 (TS-1/lam, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH202 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 42,1 84,2 38,0 4,9 0,9 0,0 1,0 
30 45,3 90,5 48,2 3,3 1,0 0,0 1,0 
45 48,9 97,8 48,3 2,5 1,0 0,0 1,0 
60 48,9 97,8 49,2 2,3 1,0 0,0 1,0 
120 49,5 99,0 49,6 2,3 1,0 0,0 1,0 
180 49,7 99,4 49,5 2,3 1,0 0,0 1,0 
240 49,8 99,6 49,5 2,3 1,0 0,0 1,0 
PĜíloha ř: EXP_9 (TS-1/I, 0 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH202 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
20 20,0 40,0 10,5 8,4 0,5 0,4 0,9 
40 21,1 42,1 10,5 8,4 0,5 0,4 0,9 
60 20,3 40,6 10,6 8,6 0,5 0,4 0,9 
120 20,8 41,6 11,2 8,8 0,5 0,4 1,0 
180 21,0 42,0 11,1 8,9 0,5 0,4 1,0 
240 21,1 42,2 11,1 9,0 0,5 0,4 1,0 
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PĜíloha 10: EXP_10 (TS-1/I, 10 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH202 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
20 16,9 33,8 11,4 6,8 0,7 0,4 1,1 
40 16,7 33,4 10,8 7,1 0,6 0,4 1,1 
60 17,3 34,7 11,0 7,9 0,6 0,5 1,1 
120 19,2 38,3 11,5 8,4 0,6 0,4 1,0 
180 20,5 41,1 12,6 9,8 0,6 0,5 1,1 
240 22,1 44,3 13,5 10,7 0,6 0,5 1,1 
PĜíloha 11: EXP_11 (TS-1/I, 60 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH2O2 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
10 28,5 57,0 17,1 12,3 0,6 0,4 1,0 
20 39,3 78,5 22,7 18,2 0,6 0,5 1,0 
30 45,1 90,1 26,7 21,2 0,6 0,5 1,1 
40 47,7 95,5 28,4 22,1 0,6 0,5 1,1 
60 47,9 95,8 28,3 22,1 0,6 0,5 1,1 
120 47,6 95,2 28,6 22,3 0,6 0,5 1,1 
180 48,4 96,7 27,4 21,5 0,6 0,4 1,0 
240 47,6 95,2 28,6 22,3 0,6 0,5 1,1 
PĜíloha 12: EXP_12 (TS-1/lam, 0 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH2O2 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
20 25,9 51,8 17,3 8,2 0,7 0,3 1,0 
40 27,9 55,9 19,8 8,1 0,7 0,3 1,0 
60 29,0 58,0 21,2 8,1 0,7 0,3 1,0 
120 33,8 67,6 26,1 7,7 0,8 0,2 1,0 
180 35,3 70,6 28,1 7,6 0,8 0,2 1,0 
240 37,9 75,8 30,8 7,3 0,8 0,2 1,0 
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PĜíloha 13: EXP_13 (TS-1/I, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 0,4, jednorázovČ) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH2O2 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 68,7 68,7 43,2 27,8 0,6 0,4 1,0 
30 81,8 81,8 52,0 33,8 0,6 0,4 1,0 
45 76,5 76,5 48,7 31,7 0,6 0,4 1,1 
60 84,4 84,4 55,7 34,3 0,7 0,4 1,1 
90 88,2 88,2 57,1 35,6 0,6 0,4 1,1 
120 92,0 92,0 59,4 38,4 0,6 0,4 1,1 
180 95,0 95,0 60,4 40,0 0,6 0,4 1,1 
240 97,0 97,0 61,3 42,3 0,6 0,4 1,1 
PĜíloha 14: EXP_14 (TS-1/lam, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 0,4, jednorázovČ) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH2O2 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 67,0 67,0 43,4 26,2 0,6 0,4 1,0 
30 84,5 84,5 53,8 35,2 0,6 0,4 1,1 
45 83,9 83,9 55,0 32,4 0,7 0,4 1,0 
60 87,9 87,9 58,3 34,2 0,7 0,4 1,1 
90 92,8 92,8 61,4 37,4 0,7 0,4 1,1 
120 95,7 95,7 62,9 39,5 0,7 0,4 1,1 
180 98,7 98,7 63,2 41,8 0,6 0,4 1,1 
240 99,5 99,5 61,8 44,3 0,6 0,4 1,1 
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PĜíloha 15: EXP_15 (TS-1/I, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 0,4, postupnČě 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH2O2 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 15,9 15,9 9,9 5,8 0,6 0,4 1,0 
30 19,6 19,6 12,0 7,7 0,6 0,4 1,0 
60 19,8 19,8 12,6 7,5 0,6 0,4 1,0 
75 39,2 39,2 22,4 17,8 0,6 0,5 1,0 
90 38,6 38,6 22,5 17,4 0,6 0,5 1,0 
120 41,3 41,3 24,4 18,3 0,6 0,4 1,0 
135 58,9 58,9 32,8 28,8 0,6 0,5 1,0 
180 69,2 69,2 33,0 35,2 0,5 0,6 1,1 
195 77,5 77,5 39,5 42,5 0,5 0,5 1,1 
240 81,0 81,0 39,5 45,9 0,5 0,6 1,1 
255 90,2 90,2 39,3 55,5 0,4 0,6 1,1 
300 91,6 91,6 37,3 55,6 0,4 0,6 1,0 
PĜíloha 16: EXP_16 (TS-1/lam, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 0,4, postupnČě 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH2O2 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 16,1 16,1 9,8 5,8 0,6 0,4 1,0 
30 20,3 20,3 12,3 8,0 0,6 0,4 1,0 
60 20,4 20,4 13,1 7,7 0,6 0,4 1,0 
75 34,6 34,6 19,9 15,4 0,6 0,4 1,0 
90 37,6 37,6 21,8 16,7 0,6 0,4 1,0 
120 41,8 41,8 24,6 18,7 0,6 0,4 1,0 
135 59,4 59,4 32,6 29,0 0,5 0,5 1,0 
180 67,0 67,0 34,9 32,7 0,5 0,5 1,0 
195 75,0 75,0 42,3 38,5 0,6 0,8 1,4 
240 79,1 79,1 39,1 44,5 0,5 0,6 1,1 
255 89,1 89,1 39,5 54,9 0,4 0,6 1,1 
300 91,5 91,5 41,1 60,4 0,4 0,7 1,1 
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PĜíloha 17: EXP_17 (TS-1/I, 30 °C, s/c = 100, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH2O2 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
20 18,0 28,6 8,6 9,4 0,5 0,5 1,0 
40 14,5 29,0 7,5 6,1 0,5 0,4 0,9 
60 15,7 31,4 7,0 5,7 0,4 0,4 0,8 
180 17,5 35,0 8,3 7,4 0,5 0,4 0,9 
240 18,0 35,9 9,7 9,5 0,5 0,5 1,1 
PĜíloha 1Ř: EXP_18 (TS-1/I, neaktivován, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH2O2 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
20 15,0 30,0 9,6 5,5 0,6 0,4 1,0 
30 16,6 33,2 10,4 6,2 0,6 0,4 1,0 
45 18,5 36,9 11,7 6,9 0,6 0,4 1,0 
60 21,1 42,2 13,3 7,9 0,6 0,4 1,0 
120 27,0 54,0 17,5 10,1 0,6 0,4 1,0 
180 33,7 67,5 22,2 12,7 0,7 0,4 1,0 
240 36,7 73,5 24,6 13,7 0,7 0,4 1,0 
PĜíloha 1ř: EXP_19 (TS-1/I, neaktivován, 30 °C, s/c = 20, s/H2O2 = 2) 
Čas 
odbČru 
[min] 
XFMS 
[%] 
XH2O2 
[%] 
YFMSO 
[%] 
YFMSO2 
[%] 
SFMSO 
[-] 
SFMSO2 
[-] 
Suma S 
[-] 
0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 
15 15,0 30,0 9,1 4,6 0,6 0,3 0,9 
30 16,6 33,3 10,6 5,5 0,6 0,3 1,0 
45 19,8 39,5 12,7 7,0 0,6 0,4 1,0 
60 20,1 40,1 12,9 6,8 0,6 0,3 1,0 
120 25,9 51,7 17,1 9,3 0,7 0,4 1,0 
180 31,5 63,0 20,7 11,3 0,7 0,4 1,0 
240 34,9 69,8 23,0 12,2 0,7 0,4 1,0 
 
